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(57) Abstract 

The invention relates to new phenyl-substituted cyclic ketoenol of formula (I) in which A, B, G, X, Y, Z and n are signified as 
indicated in the description, as well as several methods for the manufacture thereof and its use as a pesticide and herbicide. 

(57) Zusammenfassung 

Die Erfindung betrifft neue phenylsubstituierte cyclische Ketoenole der Formel (I), in welcher A, B, G, X, Y, Z und n die in der 
Beschrcibung angegebene Bedeutung haben, mehrere Verfahien zu ihier Herstellung und ihre Verwendung als Schfldlingsbekampfungsmittel 
und Herbizide. 
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Phenvlsubstituierte cvclische Ketoenole 

Die Erfindung betrifft neue phenylsubstituierte cyclische Ketoenole, mehrere Ver- 
5 fahren zu ihrer Herstellung und ihre Verwendung als Schadlingsbekampfungsmittel 
und Herbizide. 

Bekannt sind lH-Arylpyrrolidin-dion-Derivate (EP-456 063, EP-521 334, EP- 
596 298, EP-613 884, EP-613 885, WO 94/01 997, WO 95/01358, WO 95/26954, 
WO 96/00382, WO 95/20572, EP 668 267) mil herbizider, akarizider und insekti- 
10 zider Wirkung. 

Die Wirksamkeit und Wirkungsbreite dieser Verbindungen ist jedoch, insbesondere 
bei niedrigen Aufwandmengen und Konzentrationen, nicht immer voll zufrieden- 
stellend. Weiterhin ist die Pflanzenvertraglichkeit dieser Verbindungen nicht 
immer ausreichend. 

15 Es wurden nun neue Verbindungen der Forme! (I) 



O X 




(I) 



gefunden, 
in welcher 

X fur Halogen, Alkyl, Alkenyl, Alkinyl, Alkoxy, Alkenyloxy, Alkylthio, 
20 Alkylsulfinyl, Alkylsulfonyl, HalogenalkyI, Halogenalkenyl, Halogenalk- 

oxy, Halogenalkenyloxy, Nitro, Cyano oder jeweils gegebenenfalls substi- 
tuiertes Phenyl, Phenoxy, Phenylthio, Benzyloxy oder Benzylthio steht, 



25 



Y 



fur WasserstofF, Halogen Alkyl, Alkenyl, Alkinyl, Alkoxy, Alkenyloxy, 
Alkylthio, Alkylsulfinyl, Alkylsulfonyl, HalogenalkyI, Halogenalkenyl, 
Halogenalkoxy, Halogenalkenyloxy, Nitro oder Cyano steht, 
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G 



20 



fur Halogen, AlkyI, Alkenyl, Alkinyl, Halogenalkyl, Halogenalkenyl, 
Alkoxy, Alkenyloxy, Halogenalkoxy, Halogenalkenyloxy, Nitro oder Cyano 
steht, 

fur 0, 1, 2 oder 3 steht, 

fur Wasserstoff, jeweils gegebenenfalls durch Halogen substituiertes AlkyI, 
Alkenyl, Alkinyl, Alkoxyalkyl, Polyalkoxyalkyl oder Alkylthioalkyl, ge- 
sattigtes oder ungesattigtes, gegebenenfalls substituiertes Cycloalkyl, in 
welchem gegebenenfalls mindestens ein Ringatom durch ein Heteroatom 
ersetzt ist, oder jeweils gegebenenfalls durch Halogen, AlkyI, Halogenalkyl, 
Alkoxy, Halogenalkoxy, Cyano oder Nitro substituiertes Aryl, Arylalkyl 
oder Hetaryl steht, die gegebenenfalls durch substituiertes Phenoxy, 
Benzyloxy oder Hetaryloxy substituiert sein kdnnen, 

fiir Wasserstoff oder jeweils gegebenenfalls durch Halogen substituiertes 
AlkyI oder Alkoxyalkyl steht, oder 

B gemeinsam mit dem Kohlenstoffatom an das sie gebunden sind fur einen 
gesattigten oder ungesattigten, gegebenenfalls ein Heteroatom enthaltenden 
unsubstituierten oder substituierten Ring stehen, 

fur Wasserstoff (a) oder fur eine der Gruppen 




worm 



fur ein Metallionaquivalent oder ein Ammoniumion steht, 



L 



fur Sauerstoff oder Schwefel steht, 
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M fur Sauerstoff oder Schwefel steht, 

R 1 fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen substituiertes Alkyl, Alkenyl, 
AlkoxyalkyI, Alkylthioalkyl oder Poly alkoxy alkyl oder gegebenenfalls 
durch Halogen, Alkyl oder Alkoxy substituiertes Cycloalkyl, das durch 
5 mindestens ein Heteroatom unterbrochen sein kann oder jeweils gegebenen- 

falls substituiertes Phenyl, Phenylalkyl, Hetaiyl, Phenoxyalkyl oder Het- 
aryloxy alkyl steht, 

R 2 fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen substituiertes Alkyl, Alkenyl, 
AlkoxyalkyI oder Polyalkoxyalkyl oder fur jeweils gegebenenfalls substi- 
0 tuiertes Cycloalkyl, Phenyl oder Benzyl steht, 

R 3 , R 4 und R 5 unabhangig voneinander fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen 
substituiertes Alkyl, Alkoxy, Alkylamino, Dialkylamino, Alkylthio, Alke- 
nylthio oder Cycloalkylthio oder fur jeweils gegebenenfalls substituiertes 
Phenyl, Benzyl, Phenoxy oder Phenylthio stehen und 

5 R 6 und R 7 unabhangig voneinander fur Wasserstoff, jeweils gegebenenfalls durch 
Halogen substituiertes Alkyl, Cycloalkyl, Alkenyl, Alkoxy oder Alkoxy- 
alkyI, fur gegebenenfalls substituiertes Phenyl, fur gegebenenfalls substitu- 
iertes Benzyl stehen, oder gemeinsam mil dem N-Atom, an das sie 
gebunden sind, fiir einen gegebenenfalls durch Sauerstoff oder Schwefel 
enthaltenden Ring stehen. 

Die Verbindungen der Form el (I) konnen, auch in Abhangigkeit von der Art der 
Substituenten, als geometrische und/oder optische Isomere oder Isomerengemische, 
in unterschiedlicher Zusammensetzung vorliegen, die in ublicher Art und Weise 
getrennt werden konnen. Sowohl die reinen Isomeren als auch die Isomerenge- 
mische, deren Herstellung und Verwendung sowie diese enthaltende Mittel sind 
Gegenstand der vorliegenden Erfindung. Im folgenden wird der Einfachheit halber 
jedoch stets von Verbindungen der Fonnel (I) gesprochen, obwohl sowohl die 
reinen Verbindungen als gegebenenfalls auch Gemische mit unterschiedlichen An- 
teilen an isomeren Verbindungen gemeint sind. 

Weiterhin wurde gefiinden, daB man die neuen Verbindungen der Fonnel (I) nach 
einem der im folgenden beschriebenen Verfahren erhalt: 
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(A) Man erhalt substituierte 3-Phenylpyrrolidin-2,4-dione bzw. deren Enole der 
Formel (I-a) 




(I-a) 



in welcher 



A, B, X, Y, Z und n die oben angegebenen Bedeutungen haben, 



wenn man 



N-Acylaminosaureester der Formel (II) 




C0 2 R 



(ID 



in welcher 



10 



A, B, X, Y, Z und n die oben angegebenen Bedeutungen haben, 



und 



R 8 fur Alkyl (bevorzugt C r C 6 -Alkyl) steht, 



in Gegenwart eines Verdunnungsmittels und in Gegenwart einer Base inua- 
molekular kondensiert. 
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AuBerdem wurde gefunden, 

(B)a) daB man Verbindungen der oben gezeigten Formel (I-b) erhaJt, in welcher 
A, B, X, Y, Z, R l und n die oben angegebenen Bedeutungen haben, wenn 
man Verbindungen der Formel (I-a), in welcher A, B, X, Y, Z und n die 
5 oben angegebenen Bedeutungen haben, mit Saurehalogeniden der Formel 

(III) 

HaU R 1 

T < m > 

0 

in welcher 

R 1 die oben angegebene Bedeutung hat und 
10 Hal fur Halogen (insbesondere Chlor oder Brom) steht 

Oder 

6) mit Carbonsaureanhydriden der Formel (IV) 

R l -CO-0-CO-R l (IV) 

in welcher 

15 R 1 die oben angegebene Bedeutung hat, 

gegebenenfails in Gegenwart eines Verdunnungsmittels und gegebenenfalls 
in Gegenwart eines Saurebindemittels umsetzt; 

(C) daB man die Verbindungen der oben gezeigten Formeln (I-c), in welcher A, 
B, R , M, X, Y, Z und n die oben angegebenen Bedeutungen haben und L 
20 fur SauerstofF steht, erhalt, wenn man Verbindungen der oben gezeigten 

Formel (I-a), in welcher A, B, X, Y, Z und n die oben angegebenen 
Bedeutungen haben, jeweils 
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mit Chlorameisensaureestern oder Chlorameisensaurethiolestern der Formel 
(V) 

R 2 -M-CO-CI (V) 

in welcher 

5 R 2 und M die oben angegebenen Bedeutungen haben, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels und gegebenenfails 
in Gegenwart eines Saurebindemittels umsetzt; 

(D) daB man Verbindungen der oben gezeigteh Formel n (I-c), in welcher A, B, 
R-, M, X, Y, Z und n die oben angegebenen Bedeutungen haben und L fur 
10 Schwefel steht, erhalt, wenn man Verbindungen der oben gezeigten Formel 

(I-a), in welcher A, B, X, Y, Z und n die oben angegebenen Bedeutungen 
haben, jeweils 

mit Chlormonothioameisensaureestern oder Chlordithioameisensaureestern 
der Formel (VI) 



15 



Ck M-R 2 

s 

in welcher 

M und R 2 die oben angegebenen Bedeutungen haben, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdiinnungsmittels und gegebenenfalls 
in Gegenwart eines Saurebindemittels umsetzt, 

20 (E) daB man Verbindungen der oben gezeigten Formel (I-d), in welcher A, B, 
R 3 , X, Y, Z und n die oben angegebenen Bedeutungen haben, erhalt, wenn 
man Verbindungen der oben gezeigten Formeln (I-a), in welcher A, B, X, 
Y, Z und n die oben angegebenen Bedeutungen haben, jeweils 



mit Sulfonsaurechloriden der Formel (VII) 
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R 3 -S0 2 -C1 (VII) 

in welcher 

R 3 die oben angegebene Bedeutung hat, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels und gegebenenfalls 
5 in Gegenwart eines Saurebindemittels umsetzt, 

(F) daO man Verbindungen der oben gezeigten Forme! n (I-e), in welcher A, B, 
L, R 4 , R 5 , X, Y, Z und n die oben angegebenen Bedeutungen haben, erhalt, 
wenn man Verbindungen der oben gezeigten Formeln (I-a), in welcher A, 
B, X, Y, Z und n die oben angegebenen Bedeutungen haben, jewei Is 

10 mit Phosphorverbindungen der Formel (VIII) 

R 4 

/ 

Hal — P (VIII) 

H\ 5 
L R 

in welcher 

L, R 4 und R* die oben angegebenen Bedeutungen haben und 

Hal fur Halogen (insbesondere Chlor oder Brom) steht, 

15 gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels und gegebenenfalls 

in Gegenwart eines Saurebindemittels umsetzt, 

(G) daO man Verbindungen der oben gezeigten Formeln (I-f), in welcher A, B, 
E, X, Y, Z und n die oben angegebenen Bedeutungen haben, erhalt, wenn 
man Verbindungen der Formeln (I-a), in welcher A, B, X, Y, Z und n die 

20 oben angegebenen Bedeutungen haben, jeweils 



mit Metallverbindungen oder Aminen der Formeln (IX) oder (X) 
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R 10 R 11 

Me(OR 10 ), (IX) ^N^ ( X ) 



J2 



in welchen 

Me fur ein ein- oder zweiwertiges Metal! (bevorzugt ein Alkali- oder 
Erdalkalimetall wie Lithium, Natrium, Kalium, Magnesium oder 
5 Calcium), 

t fiir die Zahl 1 oder 2 und 

R 10 , R n , R 12 unabhangig voneinander fur Wasserstoff oder Alkyl (bevor- 
zugt C r Cg-Alkyl) stehen, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels umsetzt, 

10 (H) daB man Verbindungen der oben gezeigten Formeln (I-g), in welcher A, B, 
L, R 6 , R 7 , X, Y, Z und n die oben angegebenen Bedeutungen haben, erhalt, 
wenn man Verbindungen der oben gezeigten Formel (I-a), in welcher A, B, 
X, Y, Z und n die oben angegebenen Bedeutungen haben, 

mit Carbamidsaurechloriden oder Thiocarbamidsaurechloriden der Formel 
15 (XI) 



CI 

R 7 



(XI) 



in welcher 

L, R 6 und R 7 die oben angegebenen Bedeutungen haben, 



20 



gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels und gegebenenfalls 
in Gegenwart eines Saurebindemittels, umsetzt. 
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Die erfindungsgemaBen Verbindungen der Formeln (I-a) sind somit wichtige 
Zwischenprodukte fur die Herstellung der erfindungsgemaBen Verbindungen der 
Formeln (I), in welchen G fur eine der Gruppen b), c), d), e), f) oder g) steht. 

Weiterhin wurde gefunden, dafl die neuen Verbindungen der Formel (I) eine sehr 
gute Wirksamkeit als Sch&dlingsbekampfungsmittel, vorzugsweise als Insektizide, 
Akarizide und Herbizide aufweisen. 

Die erfindungsgemaBen Verbindungen sind durch die Formel (I) allgemein defi- 
niert. Bevorzugte Substituenten bzw. Bereiche der in der oben und nachstehend 
erwahnten Formeln aufgefuhrten Reste werden im folgenden erlautert: 

X steht bevorzugt fur Halogen, C,-C 6 -Alkyl, C 2 -C 6 -Alkenyl, C 2 -C 6 -Alkinyl, 
C r C 6 -Alkoxy, C 3 -C 6 -Alkenyloxy, C r C 6 -Alkylthio, C,-C 6 -Alkylsulfmyl, 
C r C 6 -Alkylsulfonyl, C r C 6 -Halogenalkyl, C r C 6 -Halogenalkenyl, C r C 6 - 
Halogenalkoxy, C 3 -C 6 -Halogenalkenyloxy, Nitro, Cyano oder jeweils 
gegebenenfalls durch Halogen, C r C 6 -Alkyl, C r C 6 -Alkoxy, C,-C 4 -Halo- 
genalkyl, C r C 4 -Halogenalkoxy, Nitro oder Cyano substituiertes Phenyl, 
Phenoxy, Phenylthio, Benzyloxy oder Benzylthio. 

Y steht bevorzugt fur Wasserstoff, Halogen, C,-C 6 -Alkyl, C 2 -C 6 -Alkenyl, C 2 - 
C 6 -Alkinyl, C r C 6 -Alkoxy, C 3 -C 6 -Alkenyloxy, C r C 6 -Alkylthio, C r C 6 - 
Alkylsulfinyl, C,-C 6 -Alkylsulfonyl, C r C 6 -Halogenalkyl, C 2 -C 6 -Halo- 
genalkenyl, C r C 6 -Halogenalkoxy, C 3 -C 6 -Halogenalkenyloxy, Nitro oder 
Cyano. 

Z steht bevorzugt fur Halogen, C r C 6 -AlkyI, C 2 -C 6 -Alkenyl, C r C 6 -Alkinyl, 
C r C 6 -Halogenalkyl, C 2 -C 6 -Halogenalkenyl, C r C 6 -AIkoxy, C 3 -C 6 - 
Alkenyloxy, C r C 6 -Halogenalkoxy, C 3 -C 6 -Halogenalkenyloxy, Nitro oder 
Cyano, 

n steht bevorzugt fur 0, 1, 2 oder 3, 

A steht bevorzugt fur Wasserstoff oder jeweils gegebenenfalls durch Halogen 
substituiertes C r C ir Alkyl, C 2 -C 8 -Alkenyl, C 2 -C 8 -Alkinyl, C r C 10 -Alkoxy- 
C r C 8 -alkyl> Poly-C r C 8 -alkoxy-C r C 8 -alkyl oder C r C 10 -Alkylthio-C r C 6 - 
alkyl, gegebenenfalls durch Halogen, C r C 6 -Alkyl oder C r C 6 -Alkoxy sub- 
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5 
10 

B 

A, B 

15 

A,B 

20 
25 

G 



stituiertes C 3 -C 8 -Cycloaikyl, in welchem gegebenenfalls eine Methylen- 
gruppe durch Sauerstoff oder Schwefel ersetzt ist oder fur jeweils gegebe- 
nenfalls durch Halogen, C r C 6 -Alkyl, C r C 6 -Halogenalkyl, C r C 6 -Alkoxy, 
C,-C 6 -Halogenalkoxy, Cyano oder Nitro substituiertes Phenyl oder 
Naphthyl, Hetaryl mit 5 bis 6 Ringatomen, bevorzugt Furanyl, Pyridyl, 
Imidazolyl, Triazolyl, Pyrazolyl, Pyrimidyl, Thiazolyl oder Thienyl oder 
Phenyl- oder Naphthyl-C,-C 6 -alkyf, die auflerdem durch gegebenenfalls 
durch Halogen, C r C 4 -Alkyl, C r C 4 -Alkoxy, C r C 2 -Halogenaikyl, C r C 2 - 
Halogenalkoxy, Cyano oder Nitro substituiertes Phenoxy substituiert sein 
kdnnen, 

steht bevorzugt fur Wasserstoff oder jeweils gegebenenfalls durch Halogen 
substituiertes C r C 12 -Alkyl oder C r C 8 -AJkoxy-C r C 6 -alkyi oder 

und das Kohlenstoffatom an das sie gebunden sind, stehen bevorzugt fur 
gesattigtes oder ungesattigtes C 3 -C l0 -Cycloalkyl (insbesondere C 5 -C 8 - 
Cycloalkyl), in welchem gegebenenfalls eine Methylengruppe durch Sauer- 
stoff oder Schwefel ersetzt ist und welches gegebenenfalls einfach oder 
mehrfach durch C r C 8 -Alkyl, C 3 -C 10 -Cycloalkyl, C r C 8 -Halogenalkyl, C r 
C 8 -AIkoxy, C r C 8 -Alkylthio, Halogen oder Phenyl substituiert ist oder 

und das Kohlenstoffatom, an das sie gebunden sind, stehen bevorzugt fur 
C 5 -C 8 -Cycloalkyl oder C 5 -C 8 -Cycloalkenyl, in welchen zwei Substituenten 
gemeinsam mit den Kohlenstoffatom en, an die sie gebunden sind, fur 
jeweils gegebenenfalls durch C r C 6 -Alkyl, C r C 6 -Alkoxy oder Halogen 
substituiertes C 5 -C 6 -Alkandiyl, C r C 6 -Alkendiyl oder C 6 -Alkandiendiyl ste- 
hen, worin gegebenenfalls eine Methylengruppe durch Sauerstoff oder 
Schwefel ersetzt ist. 

steht bevorzugt fur Wasserstoff (a) oder fur eine der Gruppen 





E (f) oder 



L 
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in welchen 

E fur ein Metallionaquivalent oder ein Ammoniumion steht 
L fur Sauerstoff oder Schwefel steht und 
M fur Sauerstoff oder Schwefel steht. 

steht bevorzugt fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen substituiertes C,- 
C 20 -Alkyl> C 2 -C 20 -Alkenyl, C r C 8 -Alkoxy-C r C 8 -alkyl, C r C 8 -Alkylthio- 
C r C 8 -alkyl oder Poly-C r C 8 -alkoxy-C r C 8 -alky! oder gegebenenfalls durch 
Halogen, C,-C 6 -Alkyl oder Cj-C 6 -Alkoxy substituiertes C r C 8 -Cycloalkyl, 
in welchem gegebenenfalls mindestens eine Methylengruppe durch Sauer- 
stoff oder Schwefel ersetzt ist, 

fur gegebenenfalls durch Halogen, Cyano, Nitro, C r C 6 -Alkyl, C r C 6 - 
Alkoxy, C r C 6 -Halogenalkyl, C r C 6 -Halogenalkoxy, C r C 6 -Alkylthio oder 
C r C 6 -Alkylsulfonyl substituiertes Phenyl, 

fur gegebenenfalls durch Halogen, Nitro, Cyano, C r C 6 -Alkyl, C r C 6 - 
Alkoxy, C,-C 6 -Halogenalkyl oder C r C 6 -Halogenalkoxy substituiertes 
Phenyl-C r C 6 -alkyl, 

fur gegebenenfalls durch Halogen oder C r C 6 -AlkyI substituiertes 5- oder 
6-gliedriges Hetaryl (insbesondere Pyrazolyl, Thiazolyl, Pyridyl, Pyrimidyl, 
Furanyl oder Thienyl), 

fur gegebenenfalls durch Halogen oder C r C 6 -Alkyl substituiertes Phenoxy- 
C,-C 6 -alkyl oder 

fur gegebenenfalls durch Halogen, Amino oder C r C 6 -Alkyl substituiertes 
5- oder 6-gliedriges Hetaryloxy-C r C 6 -alkyl (insbesondere Pyridyloxy-C r 
C 6 -alkyI, PyrimidyIoxy-C r C 6 -alkyl oder Thiazolyloxy-C r C 6 -alkyl). 

steht bevorzugt fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen substituiertes C r 
C 20 -Alkyl, C 2 -C 20 -Alkenyl, C r C 8 -AIkoxy-C 2 -C 8 -alkyl oder Poly-C r C 8 - 
alkoxy-C 2 -C 8 -alkyl, 
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fur gegebenenfalls (lurch Halogen, C r C 6 -Alkyl oder C r C 6 -Alkoxy substi- 
tuiertes C 3 -C 8 -Cycloalkyl oder 

fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen, Cyano, Nitro, C r C 6 -Alkyl, C r 
C 6 -Alkoxy, C,-C 6 -Halogenalkyl oder C r C 6 -Halogenalkoxy substi tuiertes 
5 Phenyl oder Benzyl. 

R 3 steht bevorzugt fur gegebenenfalls durch Halogen substituiertes C r C 8 - 
Alkyl oder fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen, C,-C 6 -Alkyl, C,-C 6 - 
Aikoxy, C r C 4 -Halogenalkyl, C r C 4 -Halogenalkoxy, Cyano oder Nitro 
substituiertes Phenyl oder Benzyl. 

10 R 4 und R 5 stehen bevorzugt unabhangig voneinander fur jeweils gegebenenfalls 
durch Halogen substituiertes C r C 8 -Alkyl, C r C 8 -Alkoxy, C r C 8 -Alkyl- 
amino, Di-(C r C 8 -alkyl)amino, C r C 8 -Alkylthio, C 2 -C 8 -Alkenylthio oder 
C 3 -C 7 -CycIoalkyIthio oder fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen, Nitro, 
Cyano, C r C 4 -Alkoxy, C r C 4 -Halogenalkoxy, C r C 4 -Alkylthio, C r C 4 -Halo- 

] 5 genalkylthio, C r C 4 -Alkyl oder C r C 4 -Halogenalkyl substituiertes Phenyl, 

Phenoxy oder Phenylthio. 

R 6 und R 7 stehen unabhangig voneinander bevorzugt fur WasserstofT, fur jeweils 
gegebenenfalls durch Halogen substituiertes C,-C 8 -Alkyl, C 3 -C 8 -Cyclo- 
alkyl, C r C 8 -Alkoxy, C 3 -C 8 -Alkenyl oder C r C 8 -Alkoxy-C r C 8 -alkyl, fur 
20 gegebenenfalls durch Halogen, C r C 8 -Halogenalkyl, C r C 8 -Alkyl oder C r 

C 8 ~Alkoxy substituiertes Phenyl, gegebenenfalls durch Halogen, C r C 8 - 
Alkyl, C r C 8 -Halogenalkyl oder C r C 8 -Alkoxy substituiertes Benzyl oder 
zusaramen fur einen C 3 -C 6 -Alkylenrest, in welchem gegebenenfalls eine 
Methylengruppe durch Sauerstoff oder Schwefel ersetzt ist. 



25 X steht besonders bevorzugt fur Fluor, Chlor, Brom, C,-C 4 -Alkyl, C r C 4 - 
Alkoxy, C r C 4 -Halogenalkyl, C,-C 4 -Halogenalkoxy, Nitro, Cyano oder je- 
weils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, C r C 4 -Alkyl, C r C 4 - 
Alkoxy, C r C 2 -Halogenalkyl, C,-C 2 -Halogenalkoxy, Nitro oder Cyano sub- 
stituiertes Phenyl oder Benzyloxy. 



WO 98/06721 



PCT/EP97/04246 



- 13 - 

Y steht besonders bevorzuet fur Wasserstoff, Fluor, Chlor, Brom, C,-C 4 - 
Alkyl, C r C 4 -Alkoxy, C 3 -C 4 -Alkenyloxy, C,-C 4 -HaIogenalkyl, C r C 4 -Haio- 
genalkoxy, Nitro oder Cyano. 

Z steht besonders bevorzuet fur Fluor, Chlor, Brom, C r C 4 -AIkyI, C,-C 4 - 
5 Halogenalkyl, C r C 4 -AIkoxy, C r C 4 -Halogenalkoxy, Nitro oder Cyano. 

n steht besonders bevorzugt fur 0, 1, 2 oder 3 (insbesondere fur 0, 1 oder 2). 

A steht besonders bevorzugt fur Wasserstoff oder jeweils gegebenenfalls 
durch Fluor oder Chlor substituiertes C r C 10 -Alkyl oder C r C 8 -Alkoxy-C r 
C fl -alkyl, gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, C r C 4 -Alkyl oder C,-C 4 -AIk- 
10 oxy substituienes C 3 -C 7 -Cycioalky, oder jeweils gegebenenfalls durch 

Fluor, Chlor, Brom, C r C 4 -Alkyl, C r C 4 -Halogenalkyl, C r C 4 -Alkoxy, C r 
C 4 -Halogenalkoxy, Cyano oder Nitro substituiertes Phenyl, Furanyl, 
Pyridyl, Imidazolyl, Triazolyl, Pyrazolyl, Pyrimidyl, Thiazolyl, Thienyl 
oder PhenyI-C,-C 4 -aIkyl. 

15 B steht besonders bevorzugt fur Wasserstoff oder jeweils gegebenenfalls 
durch Fluor oder Chlor substituiertes C r C 10 -Alkyl oder C r C 6 -Alkoxy-C r 
C 4 -alkyl oder 

A, B und das Kohlenstoffatom an das sie gebunden sind, stehen besonders 
bevorzugt fur gesattigtes oder ungesattigtes C 5 -C 8 -Cycloalkyl, in welchem 
20 gegebenenfalls eine Methylengruppe durch Sauerstoff oder Schwefel ersetzt 

ist und welches gegebenenfalls durch C r C 6 -Alkyl, C 3 -C 8 -CycloalkyI, C r 
C 3 -Halogenalkyl, C r C 6 -Alkoxy, C r C 6 -Alkylthio, Fluor, Chlor oder Phenyl 
substituiert ist oder 

A, B und das Kohlenstoffatom, an das sie gebunden sind, stehen besonders be- 
25 vorzug t fur C 5 -C 6 -Cycloalkyl oder C 5 -C 6 -Cycloalkenyl, in welchen zwei 

Substituenten gemeinsam mit den Kohlenstoffatomen, an die sie gebunden 
sind, fur jeweils gegebenenfalls durch C r C 5 -AJkyl, C r C 5 -Alkoxy, Fluor, 
Chlor oder Brom substituiertes C 5 -C 6 -Alkandiyl, C 5 -C 6 -Alkendiyl oder C 6 - 
Alkandiendiyl stehen, worin gegebenenfalls eine Methylengruppe durch 
30 Sauerstoff oder Schwefel ersetzt ist. 
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5 



10 



15 



steht besonders bevorzugt fur Wasserstoff (a) oder eine der Gruppen 



in welchen 

E fur ein Metallionaquivalent oder ein Ammoniumion steht, 
L fur Sauerstoff oder Schwefel steht und 
M fur Sauerstoff oder Schwefel steht. 

steht besonders bevorzugt fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor oder 
Chlor substituiertes C r C 16 -Alkyl, C 2 -C 16 -Alkenyi, C r C 6 -Alkoxy-C r C 6 - 
alkyl, C r C 6 -Alkylthio-C r C 6 -alkyl oder PoIy-C r C 6 -alkoxy-C r C 6 -alkyl 
oder gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, C r C 5 -Alkyl oder C r C 5 -Alkoxy 
substituiertes C 3 -C 7 -Cycloalkyl, in welchem gegebenenfalls ein oder zwei 
nicht direkt benachbarte Methylengruppen durch Sauerstoff oder Schwefel 
ersetzt sind, 

fur gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, Cyano, Nitro, C r C 4 -Alkyi, 
C r C 4 -Alkoxy, C r C 3 -Halogenalkyl> C r C 3 -Halogenalkoxy, C r C 4 -Alkylthio 
oder C r C 4 -Alkyisulfonyl substituiertes Phenyl, 

fur gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, C r C 4 -Alkyl, C,-C 4 -Alkoxy, 
C r C 3 -HalogenalkyI oder C r C 3 -Halogenalkoxy substituiertes Phenyl-C r 
C 4 -alkyl, 

fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom oder C r C 4 -Alkyl sub- 
stituiertes Pyrazolyl, Thiazolyl, Pyridyl, Pyrimidyl, Furanyl oder Thienyl, 





E (f) oder 



L 



fur gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom oder C r C 4 -Alkyl substitu- 
iertes Phenoxy-C,-C 5 -alkyl oder 
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fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, Amino oder C r C 4 - 
Alkyl substituiertes Pyridyloxy-C r C 5 -alkyl, Pyrimidyloxy-C r C 5 -alky] oder 
Thiazolyloxy-C , -C r alky I . 

R steht besonders bevorzugt fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor oder 
Chlor substituiertes C r C 16 -Alkyl, C r C 16 -AIkenyl, C,-C 6 -Alkoxy-C r C 6 - 
alkyl oder Po]y-C r C 6 -alkoxy-C r C 6 -alkyl, 

fur gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, C,-C 4 -AIkyl oder C r C 4 -Alkoxy 
substituiertes C 3 -C 7 -Cycloalkyl oder 

fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, Cyano, Nitro, C r C 4 - 
Alkyl, C r C 3 -AIkoxy, C r C 3 -Halogenalkyl oder C r C r Halogenalkoxy sub- 
stituiertes Phenyl oder Benzyl. 

R J st eht besonders bevorzugt fur gegebenenfalls durch Fluor oder Chlor substi- 
tuiertes C r C 6 -Alkyl oder fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, 
Brom, C,-C s -Alkyl, C r C 5 -Alkoxy, C,-C r Halogenalky], C r C 3 -Haiogenalk- 
oxy, Cyano oder Nitro substituiertes Phenyl oder Benzyl, 

R 4 und R 5 stehen besonders bevorzugt unabhangig voneinander fur jeweils gegebe- 
nenfalls durch Fluor oder Chlor substituiertes C,-C 6 -Alkyl, C r C 6 -Alkoxy, 
C r C 6 -Alkylamino, Di-(C r C 6 -alkyl)amino, C r C 6 -Alkylthio, C 3 -C 4 -Alke- 
nylthio oder C 3 -C 6 -Cycloalkylthio oder fur jeweils gegebenenfalls durch 
Fluor, Chlor, Brom, Nitro, Cyano, C r C 3 -AIkoxy, C r C 3 -Halogenalkoxy, 
C r C 3 -Alkylthio, C r C 3 -Halogenalkylthio, C r C 3 -Alkyl oder C r C r HaIo- 
genalkyl substituiertes Phenyl, Phenoxy oder Phenylthio. 

R 6 und R 7 stehen unabhangig voneinander besonders bevorzugt fur Wasserstoff, 
fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen substituiertes C r C 6 -Alkyl, C 3 - 
C 6 -Cycloalkyl, C r C 6 -Alkoxy, C r C 6 -Alkenyl oder C,-C 6 -Alkoxy-C r C 6 - 
alkyl, fur gegebenenfalls durch Halogen, C r C 5 -Halogenalkyl, C r C 5 -AlkyI 
oder C r C 5 -Alkoxy substituiertes Phenyl, fur gegebenenfalls durch Halo- 
gen, C,-C 5 -A]kyl, C r C 5 -Halogenalkyl oder C,-C 5 -Alkoxy substituiertes 
Benzyl, oder zusammen fur einen C 3 -C 6 -Alkylenrest, in welchem gegebe- 
nenfalls eine Methylengnippe durch Sauerstoff oder Schwefel ersetzt ist 
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x st eht ganz besonders bevorzugt fur Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, 
Propyl, iso-Propyl, Methoxy, Ethoxy, Propoxy, iso-Propoxy, Trifluorme- 
thy], Difluormethoxy, Trifluormethoxy, Nitro oder Cyano. 

Y steht ganz besonders bevorzugt fur Wasserstoff, Fluor, Chlor, Brom, Me- 
5 thy!, Ethyl, n-Propyl, i-Propyl, n-Butyl, i-Butyl, tert.-Butyl, Methoxy, 

Ethoxy, Propoxy, iso-Propoxy, Allyloxy, Methallyloxy, Trinuormethyl, Di- 
fluormethoxy, Trifluormethoxy, Nitro oder Cyano. 

Z steht ganz besonders bevorzugt fur Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, 
n-Propyl, i-Propyl, n-Butyl, i-Butyl, tert.-Butyl, Methoxy, Ethoxy, Propoxy, 
10 iso-Propoxy, Difluormethoxy, Trifluormethyl, Trifluormethoxy, Nitro oder 

Cyano. 

n steht ganz besonders bevorzugt fur 0, 1, 2 oder 3 (insbesondere fur 0, 1 
oder 2, hervorgehoben fur 0 oder I). 

A steht ganz besonders bevorzug t fur Wasserstoff oder jeweils gegebenenfalls 
1 5 durch Fluor oder Chlor substituiertes C r C 8 -Alky! oder C r C 6 -Alkoxy-C r 

C 4 -alkyl, gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Methyl, Ethyl, iso-Propyl, 
tert.-Butyl, Ethoxy oder Methoxy substituiertes C 5 -C 6 -Cycloalkyl, oder fur 
jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, iso-Propyl, 
tert.-Butyl, Methoxy, Ethoxy, Trifluormethyl, Difluormethoxy, Trifluor- 
20 methoxy, Cyano oder Nitro substituiertes Phenyl oder Benzyl. 

B steht ganz besonders bevorzugt fur Wasserstoff oder jeweils gegebenenfalls 
durch Fluor substituiertes C r C 8 -Alkyl oder C r C 4 -Alkoxy-C r C 2 -alkyl oder 

A, B und das KohlenstofTatom an das sie gebunden sind, stehen ganz besonders 
bevorzugt fur gesattigtes oder ungesattigtes C 5 -C 6 -Cycloalkyl, in welchem 
25 gegebenenfalls eine Methylengruppe durch Sauerstoff oder Schwefel ersetzt 

ist und welches gegebenenfalls durch Methyl, Ethyl, Isopropyl, tert.-Butyl, 
Trifluormethyl, Methoxy, Ethoxy, Fluor, Chlor oder Phenyl substituiert ist 
oder 



30 



A, B und das KohlenstofTatom, an das sie gebunden sind, stehen ganz besonders 
bevorzugt fur C 5 -C 6 -Cycloalkyl oder C 5 -C 6 -Cycloalkenyl, in dem zwei Sub- 
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5 



10 

R 1 



stituenten gemeinsam rait den KohlenstofTatomen, an die sie gebunden 
sind, fur C 5 -C 6 -Alkandiyl, C 5 -C 6 -AIkendiyI oder C 6 -AIkandiendiyl stehen. 

steht panz besonders bevorzugt fur WasserstofF (a) oder fur eine der Grup- 
pen 



(insbesondere fur eine der Gmppen (a), (b) oder (c)), 
in welch en 

E fur ein Metal lionaquival en t oder ein Ammoniumion steht, 
L fur SauerstofF oder Schwefel steht und 
M fur Sauerstoff oder Schwefel steht. 

steht ganz besonders bevorzugt fur jeweils gegebenenfalls durch Fiuor oder 
Chlor substituiertes C,-C 14 -Alkyl, C 2 -C 14 -AIkenyl, C r C 4 -Alkoxy-C r C rr 
alkyl, C r C 4 -Alkylthio-C r C 6 -alkyl oder Poly-C,-C 4 -alkoxy-C r C 4 -alkyl 
oder gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Methyl, Ethyl, Propyl, i-Propyl, 
Butyl, i-Butyl, tert. -Butyl, Methoxy, Ethoxy, Propoxy oder iso-Propoxy 
substituiertes C 3 -C 6 -Cycloalkyl, in welchem gegebenenfalls eine oder zwei 
nicht direkt benachbarte Methylengruppen durch Sauerstoff oder Schwefel 
ersetzt sind, 




20 



fur gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, Cyano, Nitro, Methyl, Ethyl, 
Propyl, i-Propyl, Methoxy, Ethoxy, Trifluormethyl, Trifluormethoxy, Me- 
thylthio, Ethylthio, Methylsulfonyl oder Ethylsulfonyl substituiertes Phenyl, 
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fur gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, Propyl, i- 
Propyl, Methoxy, Ethoxy, Trifluormethyl oder Trifluormethoxy substitu- 
iertes Benzyl, 

fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, Methyl oder Ethyl 
5 substituiertes Furanyl, Thienyl, Pyridyl, Pyrimidyl, Thiazolyl oder Pyrazo- 

fur gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Methyl oder Ethyl substituiertes 
Phenoxy-C r C 4 -alkyl oder 

fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Amino, Methyl oder Ethyl 
10 substituiertes PyridyIoxy-C r C 4 -alkyl, Pyrimidyloxy-C r C 4 -alkyl oder 

Thiazolyloxy-C r C 4 -alkyl. 

R 2 steht ganz besonders bevorzugt fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor oder 
Chlor substituiertes C r C 14 -Alkyl, C 2 -C 14 -Alkenyl, C r C 4 -Alkoxy-C r C 6 - 
alkyl oder Poly-C r C 4 -alkoxy-C 2 -C 6 -alkyl, 

I 5 fur gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Methyl, Ethyl, Propyl, iso-Propyl 

oder Methoxy substituiertes C 3 -C 6 -CycloalkyI, 

oder fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Cyano, Nitro, Methyl, 
Ethyl, Propyl, i-Propyl, Methoxy, Ethoxy, Trifluormethyl oder Trifluor- 
methoxy substituiertes Phenyl oder Benzyl. 

20 R 3 steht ganz besonders bevorzugt fiir jeweils gegebenenfalls durch Fluor oder 
Chlor substituiertes Methyl, Ethyl, Propyl, Isopropyl oder jeweils gegebe- 
nenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, Propyl, iso-Propyl, tert- 
Butyl, Methoxy, Ethoxy, Isopropoxy, tert-Butoxy, Trifluormethyl, Trifluor- 
methoxy, Cyano oder Nitro substituiertes Phenyl oder Benzyl, 

25 R 4 und R 5 stehen ganz besonders bevorzugt unabhangig voneinander fur jeweils 
gegebenenfalls durch Fluor oder Chlor substituiertes C r C 4 -Alkyi, C r C 4 - 
Alkoxy, C r C 4 -Alkylamino, Di-(C,-C 4 -alkyl)amino, C r C 4 -Alkylthio oder 
fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, Nitro, Cyano, C r C 2 - 
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Alkoxy, C r C 2 -Fluoralkoxy, C,-C 2 -Alkylthio, Cj-C^-Fluoralkylthio oder 
C r C 3 -AlkyJ substituiertes Phenyl, Phenoxy oder Phenylthio. 

R 6 und R 7 stehen unabhangig voneinander ganz besonders bevorzugt fur Wasser- 
stoff, fiir jeweils gegebenenfalls durch Fluor oder Chlor substituiertes C r 
5 C 4 -Alkyl, C 3 -C 6 -Cycloalkyl, C r C 4 -Alkoxy, C 3 -C 4 -Alkenyl oder C r C 4 - 

Alkoxy-C r C 4 -alkyI, fur gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, C r C 4 - 
HalogenalkyI, C r C 4 -Alkyl oder C r C 4 -Alkoxy substituiertes Phenyl, fur 
gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, C r C 4 -Alkyl, C r C 4 -HalogenalkyI 
oder C r C 4 -Alkoxy substituiertes Benzyl, oder zusammen fur einen C 5 -C 6 - 
10 Alkylenrest, in welchem gegebenenfalls eine Methylengroppe durch Sauer- 

stoff oder Schwefel ersetzt ist. 

Die oben aufgefuhrten allgemeinen oder in Vorzugsbereichen aufgefuhrten Reste- 
definitionen bzw. Erlauterungen konnen untereinander, also auch zwischen den 
jeweiligen Bereichen und Vorzugsbereichen beliebig kombiniert werden. Sie gelten 
15 fiir die Endprodukte sowie fur die Vor- und Zwischenprodukte entsprechend. 

ErfindungsgemaB bevorzugt werden die Verbindungen der Formel (I), in welchen 
eine Kombination der vorstehend als bevorzugt (vorzugsweise) aufgefuhrten 
Bedeutungen vorliegt. 

ErfindungsgemaB besonders bevorzupt werden die Verbindungen der Formel (I), in 
20 welchen eine Kombination der vorstehend als besonders bevorzugt aufgefuhrten 
Bedeutungen vorliegt. 

ErfindungsgemaB ganz besonders bevorzugt werden die Verbindungen der Formel 
(I), in welchen eine Kombination der vorstehend als ganz besonders bevorzugt 
aufgefuhrten Bedeutungen vorliegt. 

25 Gesattigte oder ungesattigte Kohlenwasserstoffreste wie Alkyl oder Alkenyl kon- 
nen, auch in Verbindung mit Heteroatomen, wie z.B. in Alkoxy, soweit moglich, 
jeweils geradkettig oder verzweigt sein. 

Gegebenenfalls substituierte Reste konnen einfach oder mehrfach substituiert sein, 
wobei bei Mehrfachsubstitutionen die Substituenten gleich oder verschieden sein 
30 konnen. 
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Im einzelnen seien auBer den bei den Herstellungsbeispielen genannten Verbin- 
dungen die folgenden Verbindungen der Formel (I-l-a) genannt: 



O X 




B 



Tabelle 1; X - CH 3 , Y = H, Z = H 



A 


B 


H 


H 

0 


vlil 


n 


^2 n 5 


H 
11 


^3 7 


H 


i-C 3 H 7 


H 


C 4 H 9 


H 


i-C 4 H 9 


H 


s-C 4 H 9 


H 


t-C 4 H 9 


H 


CH 3 


CH 3 


C 2 H 5 


CH 3 


C 3 H 7 


CH 3 


i-C 3 H 7 


CH 3 


C 4 H 9 


CH 3 


i-C 4 H 9 


CH 3 


S-C4H9 


CH 3 
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Fortsetzune Tabelle 1: 




A 


B 




CH 3 


C 2 H 5 




C 3 H 7 


C 3 H 7 






CF 3 




A 
/\ 


CH 3 




CH 3 


O- 


CH 3 


-(CH 2 ) 4 - 


-(CH 2 ) 5 - 


-(CH 2 ) 6 - 


-(CH 2 ) r 


-(CH 2 ) 2 -0-(CH 2 ) 2 - 


-(CH 2 ) 2 -S-(CH 2 ) 2 - 


-CH 2 -CHCH 3 -(CH 2 ) 3 - 


-(CH 2 ) 2 -CHCH r 


(CH 2 ) 2 - 


-(CH 2 ) 2 -CHC 2 H S -(CH 2 ) 2 - 


-(CH 2 ) 2 -CHC 3 H 7 . 


(CH 2 ) 2 - 


-(CH 2 ) 2 -CHi-C 3 H, 


-(CH 2 ) 2 - 
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Fortsetzung Tabelle 1: 



B 



-(CH 2 ),-CHOCH 3 -(CH 2 ) 2 - 



-(CH 2 ) 2 -CHOC 2 H 5 -(CH 2 ) 2 



-(CH 2 ) 2 -CHOC 3 H 7 -(CH 2 ) 2 - 



-(CH 2 ),-CHi-C 3 H 7 -(CH 2 ) 2 - 



-(CH 2 ) 2 -C(CH 3 ) 2 -(CH 2 ) 2 - 



-CH 2 -(CHCH 3 ) 2 -(CH 2 ) 2 



• CHj— CH — (CH 2 ) ? — CH — 
I CH,- — I 



— CH, — CH- 



I (CH 2 ), 1 



-CH— CH,- 



- CHj — CH CH — (CH 2 ) 2 - 



I (CH 2 ) 3 1 




00 



H 



4-Cl-C^H d 



H 



C^Hs-CH ? 



H 



4-CUCJL-CH, 



H 
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Tabelle 2: A und B wie in Tabelle ! angegeben 
X = CI; Y = H; Z = H 



Tabelle 3: A und B wie in Tabelle 1 angegeben 
X = CH 3 ; Y = CH 3 ; Z - H 

5 Tabelle 4: A und B wie in Tabelle 1 angegeben 
X = CH 3 ; Y = H; Z = 6-CH 3 

Tabelle 5: A und B wie in Tabelle 1 angegeben 
X = CH 3 ; Y = CH 3 ; Z = 5-CH 3 

Tabelle 6: A und B wie in Tabelle 1 angegeben 
10 X = CH 3 ; Y = CH 3 ; Z = 6-CH 3 

Tabelle 7: A und B wie in Tabelle 1 angegeben 
X = CI; Y = CI;Z = H 



Tabelle 8: A und B wie in Tabelle 1 angegeben 
X = CI; Y = CH 3 ; Z = H 

15 Tabelle 9: A und B wie in Tabelle 1 angegeben 
X = CH 3 ; Y = CI; Z = H 



Tabelle 10: A und B wie in Tabelle 1 angegeben 
X = CI; Y = CI; Z - 6-CH 3 

Tabelle 11: A und B wie in Tabelle 1 angegeben 
20 X = CI; Y = CH 3 ; Z - CI 

Tabelle 12: A und B wie in Tabelle 1 angegeben 
X = CH 3 ; Y = CH 3 ; Z = 6-C1 

Tabelle 13: A und B wie in Tabelle 1 angegeben 
X = CH 3 ; Y - CI; Z = 6-CH 3 
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Tabelle 14: A und B wie in Tabelle 1 angegeben 
X = CH 3 ; Y = CH 3 ; Z = 6-Br 

Tabelle IS: A und B wie in Tabelle 1 angegeben 
X = CH 3 ; Y = Br; Z = 6-CH 3 

5 Tabelle 16: A und B wie in Tabelle 1 angegeben 
X = CH 3 ; Y = CI; Z = 5-CH 3 

Tabelle 17: A und B wie in Tabelle 1 angegeben 
X = CH 3 ; Y = Br; Z = 5-CH 3 

Tabelle 18: A und B wie in Tabelle I angegeben 
10 X = Br; Y = CH 3 ; Z = 5-CH 3 

Tabelle 19: A und B wie in Tabelle 1 angegeben 
X = Br; Y = CI, Z = 6-CH 3 

Tabelle 20: A und B wie in Tabelle 1 angegeben 
X = Br; Y - CH 3 ; Z = 6-CI 

1 5 Tabelle 21: A und B wie in Tabelle 1 angegeben 
X = CI, Y = Br; Z = 6-CH, 
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Verwendet man gemaB Verfahren (A) N-[(2,4,6-Trimethylphenyl]-acetyl-2,2-di- 
methyI-5-amino-l,3-dioxan-5-carbonsauremethylester, so kann der Verlauf des er- 
findungsgemafien Verfahrens durch folgendes Reaktionsschema wiedergegeben 
werden: 




Verwendet man gemaB Verfahren (Boc) 3-[(2,4-DichIor)-phenyl]-5,5-(2,4-dioxa- 
pentamethylen)-2-pyrro!idin-2,4-dion und Pivaioylchlorid ais Ausgangsstoffe, so 
kann der Verlauf des erfindungsgemaJJen Verfahrens durch folgendes Reak- 
tionsschema wiedergegeben werden: 



10 




Verwendet man gemaB Verfahren (BB) cis-3-[(2,4-Dimethyl)-phenyl]-5,5-[(3- 
methyl)-2,4-dioxapentamethylen]-A 2 -pyrrolidin-2,4-dion und Acetanhydrid als Aus- 
gangsverbindung, so kann der Verlauf des erfmdungsgemaflen Verfahrens durch 
folgendes Reaktionsschema wiedergegeben werden: 



15 




Verwendet man gemaB Verfahren (C) 3-[(2,4,5-Trimethyl)-phenyl)]-5,5-[(3,3-tetra- 
methylen)-2,4-dioxapentamethylen]-A 2 -pyrrolidin-2,4-dion und Chlorameisen- 
saureethylester als Ausgangsverbindungen, so kann der Verlauf des erfindungsge- 
maBen Verfahrens durch folgendes Reaktionsschema dargestellt werden: 
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Verwendet man gemaB Verfahren (D) trans-3-[(2,6-Dimethy]-4-brom)-phenyl]-5 > 5- 
[(S-methyO^^-dioxapentamethylenl-A^pyrrolidin^^-dion und Chlormonothio- 
ameisensauremethylester als Ausgangsprodukt, so kann der Reaktionsveriauf 
5 folgendermaBen wiedergegeben werden: 




Verwendet man gemaG Verfahren (E) 3-[(2-ChIor-4-methyl)-phenyl]-5,5-[(3,3- 
pentamethyle^^^-dioxapentamethylenl-A^pyrrolidin^^-dion und Methansulfon- 
saurechlorid als Ausgangsprodukte, so kann der Reaktionsveriauf folgendermaBen 
10 wiedergegeben werden: 



o 




Verwendet man gemaB Verfahren (F) 3-[(2,4,6-Trimethyl)-phenyl]-5,5-(2,4- 
dioxapentamethylen)-A 3 -pyrrolidin-2,4-dion und Methanthio-phosphorsaurechlorid- 
(2,2,2-trifluormethylester) als Ausgangsprodukte, so kann der Verlauf durch 
15 folgendes Reaktionsschema wiedergegeben werden: 



H 
I 



O 

// 
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Venvendet man gemaB Verfahren (G) 3-[(2,4,6-Trimethyl)-phenyl]-5,5-[(3,3-di- 
ethylenyloxy)-2,4-dioxapentamethylen]-A 3 -pyrroIidin-2,4-dion und NaOH als Kom- 
ponenten, so kann der Reaktionsverlauf des erfindungsgemaBen Verfahrens durch 
folgendes Reaktionsschema wiedergegeben werden: 



5 




Verwendet man gemaB Verfahren (H) 3-[(2-Methyl-4-chlor)-phenyI]-5,5-[(3 T 3- 
dimethyl)-2,4-dioxapentamethylen]-A 3 -pyrroIidin-2 > 4-dion und Dimethylcarbamid- 
saurechlorid als Ausgangsprodukte, so kann der Reaktionsverlauf durch folgendes 
Schema wiedergegeben werden: 



10 




N-CH, 

H 3 C 



Die beim erfindungsgemaBen Verfahren (A) als Ausgangsstoffe benotigten Verbin- 
dungen der Formel (II) 




in welcher 

15 A, B, D, X, Y, Z, R 8 und n die oben angegebene Bedeutungen haben, 
sind neu. 
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Man erhalt die Acylaminosaureester der Formel (II) beispielsweise, wenn man 
Aminosaurederivate der Formel (XII) 



v v°~V c ° 2R8 



(XII) 

B 



in welcher 

5 A, B und R 8 die oben angegebenen Bedeutungen haben, 

mit substituierten Phenylessigsaurehalogeniden der Formel (XIII) 

X 

Y — ft y ^ (XIII) 

z / ^=^ COHal 

n 

in welcher 

X, Y, Z und n die oben angegebenen Bedeutungen haben und 

10 Hal fur Chlor oder Brom steht, 

acyliert (Chem. Reviews 52, 237-416 (1953); Bhattacharya, Indian J. Chem. 6, 
341-5, 1968). 

Die Verbindungen der Formel (XII) sind neu. 

Man erhalt die Aminosaureester der Formel (XII) beispielsweise, wenn man Nitro- 
1 5 carbonsaureester der Formel (XIV) 



NO, 

(XIV) 



in welcher 

A, B und R 8 die oben angegebene Bedeutung haben, 
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mit Wasserstoff in Gegenwart eines Hydrierkatalysators wie z.B. Raney-Cobalt 
Oder Raney-Nickel, Palladium oder Platin (z.B. auf Kohle ais Tragermaterial), 
gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdilnnungsmittels wie z.B. Methanol oder 
Ethanol bei Temperaturen zwischen -20°C und +200°C, vorzugsweise zwischen 
5 0°C und 150°C und bei Driicken zwischen 1 bar und 300 bar, vorzugsweise 
zwischen 10 bar und 200 bar umsetzt (vgl. Herstellungsbeispiele). 

Die Verbindungen der Formel (XIV) sind teilweise bekannt oder lassen sich nach 
bekannten Verfahren herstellen (Piotrowska, Urbanski, Wolochowicz; Bulletin de 
L'Academie Polonaise des Science XIX . 591-94, 1971). 

10 Auflerdem erhalt man Acylaminoester der Formel (II) beispielsweise, wenn man 
Aminosaurederivate der Formel (XV) 




(XV) 



in welcher 

A, B, X, Y, Z und n die oben angegebene Bedeutung haben, 

in Gegenwart einer Cyanidquelle, einem Oxidationsreagenz und einem Alkohol 
gegebenenfalls in Gegenwart eines Losungsmittels oxidiert. 

Die Verbindungen der Formel (XV) sind neu, lassen sich aber in Analogie zu 
einem bekannten Verfahren darstellen (Polniaszek, Stevens, J. Org. Chem. 51, 
3023-3027, 1986). 



20 



Man erhalt die Aminosaurederivate der Formel (XV) beispielsweise, wenn man 
Acylaminoalkohole der Formel (XVI) 
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B 



O 



HN 




OH 



Y 



(XVI) 



in welcher 

A, B, X, Y, Z und n die oben angegebene Bedeutung haben, 

beispielsweise nach Swern oxidiert (Polniaszek, Stevens, J. Org. Chem. 51, 
5 3023-3027, 1986; Omura, Swern, Tetrahedron 34, 1951; 1978). 

Die Verbindungen der Formel (XVI) sind neu. 

Man erhalt die Acylaminoalkohole der Formel (XVI) beispielsweise, wenn man 
5-Amino-5-hydroxymethyI-l,3-dioxane der Formel (XVII) 




(XVII) 



10 



in welcher 



A und B die oben angegebene Bedeutung haben, 



mit Phenylessigsaurehalogeniden der Formel (XIII) 



X 




COHal 



in welcher 



X, Y, Z und n die oben angegebene Bedeutung haben und 
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Hal fur Chior oder Brom steht, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Losungsmittels und gegebenenfalls in Gegen- 
wart einer Base acyliert. 

Die Verbindungen der Formel (XIII) sind teilweise neu, lassen sich aber nach im 
5 Prinzip bekannten Verfahren in Analogie herstellen (siehe Herstellungsbeispieie 
von Verbindungen der Formel XXXIII-b der Deutschen Patentanmeldung DE- 
19523850). 

Die Verbindungen der Formel (XVII) sind teilweise neu. 

Man erhalt die Aminoalkohole der Formel (XVII) beispielsweise, wenn man Nitro- 
1 0 alkohole der Forme! (XVIII) 



in welcher 

A und B die oben angegebene Bedeutung haben, 

mit Wasserstoff in Gegenwart eines Hydrierkatalysators wie z.B. Raney-Cobalt 
15 oder Raney-Nickel, Palladium oder Platin (z.B. auf Kohle als Tragermaterial), 
gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdiinnungsmittels wie z.B. Methanol oder 
Ethanol bei Temperaturen zwischen -20°C und +200°C > vorzugsweise zwischen 
0°C und 150°C und bei Driicken zwischen 1 bar und 300 bar, vorzugsweise 
zwischen 10 bar und 200 bar umsetzt (vgl. Herstellungsbeispieie). 

20 Die als Vorprodukte benotigten Nitroalkohole der Formel (XVTII) 




(XVIII) 




(XVIII) 



in welcher 
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A und B die oben angegebene Bedeutung haben, 

sind teilweise bekannt und/oder konnen nach an sich bekannten Verfahren herge- 
stellt werden (vgl. J. Am. Chem. Soc. 63, 2635-2636, (1941); Synthesis 1993, 
815-818, WO 95/00020). 

5 Die Verbindungen der Formel (XIII) sind teilweise bekannt und lassen sich 
dariiber hinaus nach den eingangs zitierten Patentanmeldungen bzw. den dort an- 
gegebenen Methoden herstellen. 

Die zur Durchfuhrung der erfindungsgemaBen Verfahren (B), (C), (D), (E), (F), 
(G) und (H) auBerdem als Ausgangsstoffe benotigten Saurehalogenide der Formel 

10 (III), Carbonsaureanhydride der Formel (IV), Chlorameisensaureester oder Chlor- 
ameisensaurethioester der Formel (V), Chlormonothioameisensaureester oder 
Chlordithioameisensaureester der Formel (VI), Sulfonsaurechloride der Formel 
(VII), Phosphorverbindungen der Formel (VIII) und Metallhydroxide, Metall- 
alkoxide oder Amine der Formel (IX) und (X) und Carbamidsaurechloride der 

15 Formel (XI) sind allgemein bekannte Verbindungen der organischen bzw. 
anorganischen Chemie. 

Das Verfahren (A) ist dadurch gekennzeichnet, daB man Verbindungen der Formel 
(II), in welcher A, B, X, Y, Z, n und R 8 die oben angegebenen Bedeutungen 
haben, in Gegenwart einer Base einer intramolekularen ^Condensation unterwirft. 

20 Als Verdunnungsmittel konnen bei dem erfindungsgemaBen Verfahren (A) alle 
inerten organischen Solventien eingesetzt werden. Vorzugsweise verwendbar sind 
KohlenwasserstofFe, wie Toluol und Xylol, ferner Ether, wie Dibutylether, Tetra- 
hydrofuran, Dioxan, Glykoldimethylether und Diglykoldimethylether, auflerdem 
polare Losungsmittel, wie Dimethylsulfoxid, Sulfolan, Dimethylformamid und N- 

25 Methyl-pyrrolidon, sowie Alkohole wie Methanol, Ethanol, Propanol, Iso- 
Propanol, Butanol, Iso-Butanol und tert.-Butanol. 

Als Base (Deprotonierungsmittel) konnen bei der Durchfuhrung des erfindungsge- 
maBen Verfahrens (A) alle iiblichen Protonenakzeptoren eingesetzt werden. Vor- 
zugsweise verwendbar sind Alkalimetall- und Erdalkalimetalloxide, -hydroxide und 
30 -carbonate, wie Natriumhydroxid, Kaliumhydroxid, Magnesiumoxid, Calciumoxid, 
Natriumcarbonat, Kaliumcarbonat und Calciumcarbonat, die auch in Gegenwart 
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von Phasentransferkatalysatoren wie z.B. Triethylbenzylammoniumchlorid, Tetra- 
butylammoniumbromid, Adogen 464 (= MethyltrialkyI(C 8 -C, 0 )ammoniumchlorid) 
oder TDA 1 (= Tris-(methoxyethoxyethyl)-amin) eingesetzt werden konnen. Wei- 
terhin konnen Alkalimetalle wie Natrium oder Kalium verwendet werden. Ferner 
5 sind Alkalimetall- und Erdalkalimetallamide und -hydride, wie Natriumamid, 
Natriumhydrid und Calciumhydrid, und auBerdem auch Alkalimetallalkoholate, wie 
Natrium-methylat, Natrium-ethyl at und Kalium-tert.-butylat einsetzbar. 

Die Reaktionstemperaturen konnen bei der Durchfuhrung des erfindungsgemaBen 
Verfahrens (A) innerhalb eines groBeren Bereiches variiert werden. Im allgemeinen 
10 arbeitet man bei Temperaturen zwischen 0°C und 250°C, vorzugsweise zwischen 
50°C und 150°C. 

Das erfindungsgemaBe Verfahren (A) wird im allgemeinen unter Normaldruck 
durchgefiihrt. 

Bei der Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (A) setzt man die 
15 Reaktionskomponenten der Forme! (II) und die deprotonierenden Basen im 
allgemeinen in etwa aquimolaren bis doppeltaquimolaren Mengen ein. Es ist 
jedoch auch moglich, die eine oder andere Komponente in einem groBeren 
UberschuB (bis zu 3 Mol) zu verwenden. 

Das Verfahren (Bet) ist dadurch gekennzeichnet, daB man Verbindungen der 
20 Formel (I-a) mit Carbonsaurehalogeniden der Formel (III) gegebenenfalls in 
Gegenwart eines Verdiinnungsmittels und gegebenenfalls in Gegenwart eines 
Saurebindemittels umsetzt. 

Als Verdunnungsmittel konnen bei dem erfindungsgemaBen Verfahren (Ba) alle 
gegeniiber den Saurehalogeniden inerten Solventien eingesetzt werden. Vorzugs- 

25 weise verwendbar sind Kohlenwasserstoffe, wie Benzin, Benzol, Toluol, Xylol und 
Tetralin, ferner Halogenkohlenwasserstoffe, wie Methylenchlorid, Chloroform, 
TetrachlorkohlenstofF, Chlorbenzol und o-Dichlorbenzol, auBerdem Ketone, wie 
Aceton und Methylisopropylketon, Nitrile wie Acetonitril, weiterhin Ether, wie 
Diethylether, Tetrahydrofuran und Dioxan, dariiberhinaus Carbonsaureester, wie 

30 Ethylacetat, und auch stark polare Solventien, wie Dimethylsulfoxid und Sulfolan. 
Wenn die Hydrolysestabilit&t des Saurehalogenids es zulaflt, kann die Umsetzung 
auch in Gegenwart von Wasser durchgefiihrt werden. 
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Als Saurebindemittel kommen bei der Umsetzung nach dem erfindungsgemaBen 
Verfahren (Ba) alle ublichen Saureakzeptoren in Betracht. Vorzugsweise verwend- 
bar sind tertiare Amine, wie Triethylamin, Pyridin, Diazabicyclooctan (DABCO), 
Diazabicycloundecen (DBU), Diazabicyclononen (DBN), Hunig-Base und N,N-Di- 
5 methyl-anilin, ferner Erdalkalimetalloxide, wie Magnesium- und Calciumoxid, 
auBerdem Alkali- und Erdalkali-metall-carbonate, wie Natriumcarbonat, Kalium- 
carbonat und Calciumcarbonat sowie Alkalihydroxide wie Natriumhydroxid und 
Kaliumhydroxid. 

Die Reaktionstemperaturen konnen bei dem erfindungsgemaBen Verfahren (Ba) 
10 innerhalb eines groBeren Bereiches variiert werden. Im allgemeinen arbeitet man 
bei Temperaturen zwischen -20°C und + 150°C, vorzugsweise zwischen 0°C und 
100°C. 

Bei der Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (Ba) werden die Aus- 
gangsstoffe der Formel (I-a) und das Carbonsaurehalogenid der Formel (III) im 
15 allgemeinen jeweils in angenahert aquivalenten Mengen verwendet. Es ist jedoch 
auch moglich, das Carbonsaurehalogenid in einem groBeren UberschuB (bis zu 5 
Mol) einzusetzen. Die Aufarbeitung erfolgt nach ublichen Methoden. 

Das Verfahren (BB) ist dadurch gekennzeichnet, daB man Verbindungen der 
Formel (I-a) mit Carbonsaureanhydriden der Formel (IV) gegebenenfalls in 
20 Gegenwarl eines Verdunnungsmittels und gegebenenfalls in Gegenwart eines 
Saurebindemittels umsetzt. 

Als Verdunnungsmittel konnen bei dem erfindungsgemaBen Verfahren (BB) vor- 
zugsweise diejenigen Verdunnungsmittel verwendet werden, die auch bei der Ver- 
wendung von Saurehalogeniden vorzugsweise in Betracht kommen. Im ubrigen 
25 kann auch ein im UberschuB eingesetztes Carbonsaureanhydrid gleichzeitig als 
Verdunnungsmittel fungieren. 

Als gegebenenfalls zugesetzte Saurebindemittel kommen beim Verfahren (BB) 
vorzugsweise diejenigen Saurebindemittel in Frage, die auch bei der Verwendung 
von Saurehalogeniden vorzugsweise in Betracht kommen. 

30 Die Reaktionstemperaturen konnen bei dem erfindungsgemaBen Verfahren (BB) 
innerhalb eines groBeren Bereiches variiert werden. Im allgemeinen arbeitet man 
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bei Temperaturen zwischen -20°C und +150 o C, vorzugsweise zwischen 0°C und 
100°C. 

Bei der Durchfiihrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (BB) werden die 
Ausgangsstoffe der Formel (I-a) und das Carbonsaureanhydrid der Formel (IV) im 
5 allgemeinen in jeweils angenahert aquivalenten Mengen verwendet Es ist jedoch 
auch moglich, das Carbonsaureanhydrid in einem grofleren UberschuB (bis zu 5 
Mol) einzusetzen. Die Aufarbeitung erfolgt nach ublichen Methoden. 

Im allgemeinen geht man so vor, dafl man Verdunnungsmittel und im UberschuB 
vorhandenes Carbonsaureanhydrid sowie die entstehende Carbonsaure durch 
10 Destination oder durch Waschen mit einem organischen Losungsmittel oder mit 
Wasser entfernt. 

Das Verfahren (C) ist dadurch gekennzeichnet, daB man Verbindungen der Formel 
(I-a) mit Chlorameisensaureestern oder Chlorameisensaurethiolestern der Formel 
( v ) gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdiinnungsmittels und gegebenenfalls in 
15 Gegenwart eines Saurebindemittels umsetzt. 

Als Saurebindemittel kommen bei der Umsetzung nach dem erfindungsgemaBen 
Verfahren (C) alle ublichen Saureakzeptoren in Betracht. Vorzugsweise verwend- 
bar sind tertiare Amine, wie Triethylamin, Pyridin, DABCO, DBU, DBA, Hunig- 
Base und N,N-Dimethyl-anilin, ferner Erdalkalimetalloxide, wie Magnesium- und 
20 Calciumoxid, auBerdem Alkali- und Erdalkalimetallcarbonate, wie Natriumcarbo- 
nat, Kaliumcarbonat und Calciumcarbonat sowie Alkalihydroxide wie Natrium- 
hydroxid und Kaliumhydroxid. 

Als Verdunnungsmittel konnen bei dem erfindungsgemaBen Verfahren (C) alle 
gegeniiber den Chlorameisensaureestern bzw. Chlorameisensaurethiolestern inerten 

25 Solventien eingesetzt werden. Vorzugsweise verwendbar sind Kohlenwasserstoffe, 
wie Benzin, Benzol, Toluol, Xylol und Tetralin, ferner Halogenkohlenwasserstoffe, 
wie Methylenchlorid, Chloroform, Tetrachlorkohlenwasserstoff, Chlorbenzol und 
o-Dichlorbenzol, auBerdem Ketone, wie Aceton und Methylisopropylketon, Nitrile 
wie Acetonitril, weiterhin Ether, wie Diethylether, Tetrahydrofuran und Dioxan, 

30 dariiber hinaus Carbonsaureester, wie Ethylacetat, und auch stark polare Solven- 
tien, wie Dimethylsulfoxid und Sulfolan. 
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Die Reaktionstemperaturen kdnnen bei der Durchfuhrung des erfindungsgemaBen 
Verfahrens (C) innerhalb eines groBeren Bereiches variiert werden. Arbeitet man 
in Gegenwart eines Verdunnungsmittels und eines Saurebindemittels, so liegen die 
Reaktionstemperaturen im allgemeinen zwischen -20°C und +100 C C, vorzugsweise 
5 zwischen 0°C und 50°C. 

Das erfindungsgemaBe Verfahren (C) wird im allgemeinen unter Normaldruck 
durchgefuhrt. 

Bei der Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (C) werden die Aus- 
gangsstoffe der Formel (I-a) und der entsprechende Chlorameisensaureester bz\v. 

10 Chlorameisensaurethiolester der Formel (V) im allgemeinen jeweils in angenahert 
aquivalenten Mengen verwendet. Es ist jedoch auch moglich, die eine oder andere 
Komponente in einem groBeren UberschuB (bis zu 2 Mol) einzusetzen. Die Aufar- 
beitung erfoigt nach ublichen Methoden. Im allgemeinen geht man so vor, daB 
man ausgefallene Salze entfernt und das verbleibende Reaktionsgemisch durch 

15 Abziehen des Verdunnungsmittels einengt. 

Das erfindungsgemaBe Verfahren (D) ist dadurch gekennzeichnet, daB man 
Verbindungen der Formel (I-a) mit Verbindungen der Formel (VI) in Gegenwart 
eines Verdunnungsmittels und gegebenenfalls in Gegenwart eines Saurebindemit- 
tels umsetzt 

20 Beim Herstellungsverfahren (D) setzt man pro Mol Ausgangsverbindung der 
Formel (I-a) ca. 1 Mol Chlormonothioameisensaureester bzw. Chlordithioameisen- 
saureester der Formel (VI) bei 0 bis 120°C, vorzugsweise bei 20 bis 60°C um. 

Als gegebenenfalls zugesetzte Verdunnungsmittel kommen alle inerten polaren 
organischen Losungsmittel in Frage, wie Ether, Nitrile, Ketone, Carbonsaureester, 
25 Amide, Sulfone, Sulfoxide, aber auch Halogenalkane. 

Vorzugsweise werden Dimethylsulfoxid, Tetrahydrofuran, Ethylacetat, Dimethyl- 
formamid oder Methylenchlorid eingesetzt. 



Stellt man in einer bevorzugten Ausfuhrungsform durch Zusatz von starken Depro- 
tonierungsmitteln wie z.B. Natriumhydrid oder Kaliumtertiarbutylat das Enolatsalz 
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der Verbindungen der Fonnel (I-a) dar, kann auf den weiteren Zusatz von Sau- 
rebindemitteln verzichtet werden. 

Werden Saurebindemittei eingesetzt, so kommen ubliche anorganische oder orga- 
nische Basen in Frage, beispielhaft seien Natriumhydroxid, Natriumcarbonat, 
5 Kaiiumcarbonat, Pyridin, Triethylamin aufgefiihrt. 

Die Reaktion kann bei Normaldruck oder unter erhdhtem Druck durchgefuhrt 
werden, vorzugsweise wird bei Normaldnick gearbeitet. Die Aufarbeitung ge- 
schieht nach ublichen Methoden. 

Das erfindungsgemafle Verfahren (E) ist dadurch gekennzeichnet, dafl man Ver- 
10 bindungen der Formel (I-a) mit Sulfonsaurechloriden der Formel (VII) gege- 
benenfalls in Gegenwart eines Verdiinnungsmittels und gegebenenfalls in Gegen- 
wart eines Saurebindemittels umsetzt. 

Beim Herstellungsverfahren (E) setzt man pro Mol Ausgangsverbindung der 
Formel (I-a) ca. 1 Mol Sulfonsaurechlorid der Formel (VII) bei -20 bis 150°C, 
15 vorzugsweise bei 20 bis 70°C um. 

Als gegebenenfalls zugesetzte Verdiinnungsmittel kommen alle inerten polaren 
organischen Losungsmittel in Frage wie Ether, Amide, Ketone, Carbonsaureester, 
Nitrile, Sulfone, Sulfoxide oder halogenierte KohlenwasserstofFe wie Methylen- 
chlorid. 

20 Vorzugsweise werden Dimethylsulfoxid, Ethylacetat, Acetonitril, Tetrahydrofuran, 
Dimethylformamid oder Methylenchlorid eingesetzt. 

Stellt man in einer bevorzugten Ausfiihrungsform durch Zusatz von starken 
Deprotonierungsmitteln (wie z.B. Natriumhydrid oder Kaliumtertiarbutylat) das 
Enolatsalz der Verbindungen (I-a) dar, kann auf den weiteren Zusatz von Saure- 
25 bindemitteln verzichtet werden. 

Werden Saurebindemittei eingesetzt, so kommen ubliche anorganische oder organi- 
sche Basen in Frage, beispielhaft seien Natriumhydroxid, Natriumcarbonat, 
Kaiiumcarbonat, Pyridin und Triethylamin aufgefiihrt. 
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Die Reaktion kann bei Normaldruck oder unter erhohtem Druck durchgefiihrt 
werden, vorzugsweise wird bei Normaldruck gearbeitet. Die Aufarbeitung ge- 
schieht nach ublichen Methoden. 

Das erfindungsgemaBe Verfahren (F) ist dadurch gekennzeichnet, daB man 
5 Verbindungen der Formel (I-a) jeweils mit Phosphorverbindungen der Formel 
(VIII) gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels und gegebenenfalls 
in Gegenwart eines Saurebindemittels umsetzt. 

Beim Herstellungsverfahren (F) setzt man zum Erhalt von Verbindungen der 
Formel (I-a) auf 1 Mol der Verbindungen (I-a), 1 bis 2, vorzugsweise 1 bis 
10 1,3 Mol der Phosphorverbindung der Formel (VIII) bei Temperaturen zwischen 
-40°C und 150°C, vorzugsweise zwischen -10 und 1 10°C um. 

Als gegebenenfalls zugesetzte Verdunnungsmittel kommen alle inerten, polaren or- 
ganischen Losungsmittel in Frage wie Ether, Amide, Ketone, Carbonsaureester, 
Nitrile, Alkohole, Sulfide, Sulfone, Sulfoxide etc, 

15 Vorzugsweise werden Acetonitril, Dimethylsulfoxid, Ethylacetat, Tetrahydrofuran, 
Dimethylformamid oder Methylenchlorid eingesetzt. 

Als gegebenenfalls zugesetzte Saurebindemittel kommen ubliche anorganische oder 
organische Basen in Frage wie Hydroxide, Carbonate oder Amine. Beispielhaft 
seien Natriumhydroxid, Natriumcarbonat, Kaliumcarbonat, Pyridin und Triethyl- 
20 amin aufgefuhrt. 

Die Umsetzung kann bei Normaldruck oder unter erhohtem Druck durchgefiihrt 
werden, vorzugsweise wird bei Normaldruck gearbeitet. Die Aufarbeitung ge- 
schieht nach ublichen Methoden der Organischen Chemie. Die Reinigung der an- 
fallenden Endprodukte geschieht vorzugsweise durch Kristallisation, chroma- 
25 tographische Reinigung oder durch sogenanntes "Andestillieren", d.h. Entfernung 
der fliichtigen Bestandteile im Vakuum. 

Das Verfahren (G) ist dadurch gekennzeichnet, daB man Verbindungen der Formel 
(I-a) mit Metallhydroxiden bzw. Metallalkoxiden der Formel (IX) oder Aminen der 
Formel (X), gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels, umsetzt. 
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AIs Verdlinnungsmittel konnen bei dem erfindungsgem£fien Verfahren (G) vor- 
zugsweise Ether wie Tetrahydrofuran, Dioxan, Diethylether oder aber Alkohole 
wie Methanol, Ethanol, Isopropanol, aber auch Wasser eingesetzt werden. Das 
erfmdungsgemafle Verfahren (G) wird im allgemeinen unter Normaldruck durch- 
5 gefiihrt. Die Reaktionstemperaturen liegen im allgemeinen zwischen -20°C und 
100°C, vorzugsweise zwischen 0°C und 50 P C. 

Beim Herstellungsverfahren (H) setzt man pro Mol Ausgangsverbindung der 
Formel (I-a) ca. 1 Mol Carbamidsaurechlorid der Formel (XI) bei 0 bis !50°C, 
vorzugsweise bei 20 bis 100°C urn. 

10 AIs gegebenenfalls zugesetzte Verdlinnungsmittel kommen alle inerten polaren 
organischen Losungsmittel in Frage wie Ether, Amide, Ketone, Carbonsaureester, 
Sulfone, Sulfoxide oder halogenierte Kohlenwasserstoffe. 

Vorzugsweise werden Dimethylsulfoxid, Tetrahydrofuran, Ethylacetat, Dimethyl- 
formamid oder Methylenchlorid eingesetzt 

1 5 Stellt man in einer bevorzugten Ausfuhrungsform durch Zusatz von starken Depro- 
tonierungsmitteln (wie z.B. Natriumhydrid oder Kaliumtertiarbutylat) das Enolat- 
salz der Verbindung (I-a) dar, kann auf den weiteren Zusatz von Saurebindemitteln 
verzichtet werden. 

Werden Saurebindemittel eingesetzt, so kommen ubliche anorganische oder orga- 
20 nische Basen in Frage, beispielhaft seien Natriumhydroxid, Natriumcarbonat, 
Kaliumcarbonat, Triethylamin und Pyridin genannt. 

Die Reaktion kann bei Normaldruck oder unter erhohtem Druck durchgefuhrt 
werden, vorzugsweise wird bei Normaldruck gearbeitet. Die Aufarbeitung ge- 
schieht nach ublichen Methoden. 

25 Die WirkstofFe eignen sich zur Bekampfung von tierischen Schadlingen, vor- 
zugsweise Arthropoden und Nematoden, insbesondere Insekten und Spinnentieren, 
die in der Landwirtschaft, in Forsten, im Vorrats- und Materialschutz sowie auf 
dem Hygienesektor vorkommen. Sie sind gegen normal sensible und resistente 
Arten sowie gegen alle oder einzelne Entwicklungsstadien wirksam. Zu den oben 

30 erwahnten Schadlingen gehoren: 
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Aus der Ordnung der Isopoda z.B. Oniscus asellus, Armadillidium vulgare, 
Porcellio scaber. 

Aus der Ordnung der Diplopoda z.B. Blaniuius guttulatus 
Aus der Ordnung der Chilopoda z.B. Geophilus carpophagus, Scutigera spec. 
5 Aus der Ordnung der Symphyla z.B. Scutigerella immaculata. 
Aus der Ordnung der Thysanura z.B. Lepisma saccharina. 
Aus der Ordnung der Collembola z.B. Onychiurus armatus. 

Aus der Ordnung der Orthoptera z.B. Blatta orientalis, Periplaneta americana, 
Leucophaea maderae, Blattella germanica, Acheta domesticus, Gryllotalpa spp., 
10 Locusta migratoria migratorioides, Melanoplus differentials, Schistocerca gregaria. 

Aus der Ordnung der Dermaptera z.B. Forficula auricularia. 
Aus der Ordnung der Isoptera z.B. Reticulitermes spp.. 

Aus der Ordnung der Anoplura z.B. Phylloxera vastatrix, Pemphigus spp., 
Pediculus humanus corporis, Haematopinus spp., Linognathus spp.. 
15 Aus der Ordnung der Mallophaga z.B. Trichodectes spp., Damalinea spp. 

Aus der Ordnung der Thysanoptera z.B. Hercinothrips femoralis, Thrips tabaci. 
Aus der Ordnung der Heteroptera z.B. Eurygaster spp., Dysdercus intermedius, 
Piesma quadrata, Cimex lectularius, Rhodnius prolixus, Triatoma spp. 

Aus der Ordnung der Homoptera z.B. Aleurodes brassicae, Bemisia tabaci, 
20 Trialeurodes vaporariorum, Aphis gossypii, Brevicoryne brassicae, Cryptomyzus 
ribis, Aphis fabae, Doralis pomi, Eriosoma lanigerum, Hyalopterus arundinis, 
Macrosiphum avenae, Myzus spp., Phorodon humuli, Rhopalosiphum padi, 
Empoasca spp., Euscelis bilobatus, Nephotettix cincticeps, Lecanium corni, Sais- 
setia oleae, Laodelphax striatellus, Nilaparvata lugens, Aonidiella aurantii, 
25 Aspidiotus hederae, Pseudococcus spp. Psylla spp. 

Aus der Ordnung der Lepidoptera z.B. Pectinophora gossypiella, Bupalus piniarius, 
Cheimatobia brumata, Lithocolletis blancardella, Hyponomeuta padella, Plutella 
maculipennis, Malacosoma neustria, Euproctis chrysorrhoea, Lymantria spp. 
Bucculatrix thurberiella, Phyllocnistis citrella, Agrotis spp., Euxoa spp., Feltia 
30 spp., Earias insulana, Heliothis spp., Spodoptera exigua, Mamestra brassicae, 
Panolis flammea, Prodenia litura, Spodoptera spp., Trichoplusia ni, Carpocapsa 
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pomonella, Pieris spp., Chilo spp., Pyrausta nubilalis, Ephestia kuehniella, Galleria 
mellonella, Tineola bisselliella, Tinea pellionella, Hofmannophila pseudospretella, 
Cacoecia podana, Capua reticulana, Choristoneura fumiferana, Clysia ambiguella, 
Homona magnanima, Tortrix viridana. 

Aus der Ordnung der Coleoptera z.B. Anobium punctatum, Rhizopertha dominica, 
Acanthoscelides obtectus, Acanthosceiides obtectus, Hylotrupes bajulus, Agelastica 
alni, Leptinotarsa decemlineata, Phaedon cochleariae, Diabrotica spp., Psyliiodes 
chrysocephala, Epilachna varive stis, Atomaria spp., Oryzaephilus surinamensis, 
Antho nomus spp., Sitophilus spp., Otiorrhynchus sulcatus, Cosmopolites sordidus, 
Ceuthorrhynchus assimilis, Hypera postica, Dermestes spp., Trogoderma spp., 
Anthrenus spp., Attagenus spp., Lyctus spp., Meligethes aeneus, Ptinus spp., 
Niptus hololeucus, Gibbium psylloides, Tribolium spp., Tenebrio molitor, Agriotes 
spp., Cono derus spp., Melolontha melolontha, Amphimallon solsti tialis, 
Costelytra zealandica. 

Aus der Ordnung der Hymenoptera z.B. Diprion spp., Hoplocampa spp., Lasius 
spp., Monomorium pharaonis, Vespa spp. 

Aus der Ordnung der Diptera z.B. Aedes spp., Anopheles spp., Culex spp., 
Drosophila melanogaster, Musca spp., Fannia spp., Calliphora erythrocephala, 
Lucilia spp., Chrysomyia spp., Cuterebra spp., Gastrophilus spp., Hyppobosca spp., 
Stomoxys spp., Oestrus spp., Hypoderma spp., Tabanus spp., Tannia spp., Bibio 
hortulanus, Oscinella frit, Phorbia spp., Pegomyia hyoscyami, Ceratitis capitata, 
Dacus oleae, Tipula paludosa. 

Aus der Ordnung der Siphonaptera z.B. Xenopsylla cheopis, Ceratophyllus spp.. 
Aus der Ordnung der Arachnida z.B. Scorpio maurus, Latrodectus mactans. 

Aus der Ordnung der Acarina z.B. Acarus siro, Argas spp., Ornithodoros spp., 
Dermanyssus gallinae, Eriophyes ribis, Phyllocoptruta oleivora, Boophilus spp., 
Rhipicephalus spp., Amblyomma spp., Hyalomma spp., Ixodes spp., Psoroptes 
spp., Chorioptes spp., Sarcoptes spp., Tarsonemus spp., Bryobia praetiosa, 
Panonychus spp., Tetranychus spp.. 



30 



Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe zeichnen sich durch eine hohe insektizide und 
akarizide Wirksamkeit aus. 
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Sie lassen sich mit besonders gutem Erfolg zur Bekampfung von pflanzen- 
schadigenden Insekten, wie beispieisweise gegen die Larven des Meerettichblatt- 
kafers (Phaedon cochleariae) oder gegen die Larven der griinen Reiszikade 
(Nephotettix cincticeps) und gegen die Raupen der Kohlschabe (Plutella maculi- 
5 pennis) einsetzen. 

Die erfindungsgemaflen Wirkstoffe konnen weiterhin als Defoliants, Desiccants, 
Krautabtdtungsmittel und insbesondere als Unkrautvernichtungsmittel verwendet 
werden. Unter Unkraut im weitesten Sinne sind alle Pflanzen zu verstehen, die an 
Orten aufwachsen, wo sie unerwunscht sind. Ob die erfindungsgemafien Stoffe als 
10 totale oder selektive Herbizide wirken, hangt im wesentlichen von der ange- 
wendeten Menge ab. 

Die erfindungsgemafJen Wirkstoffe konnen z.B. bei den folgenden Pflanzen ver- 
wendet werden: 

Dikotvle Unkrater der Gattungen: Sinapis, Lepidium, Galium, Stellaria, Matricaria, 
15 Anthemis, Galinsoga, Chenopodium, Urtica, Senecio, Amaranthus, Portulaca, 
Xanthium, Convolvulus, Ipomoea, Polygonum, Sesbania, Ambrosia, Cirsium, 
Carduus, Sonchus, Solanum, Rorippa, Rotola, Lindernia, Lamium, Veronica, 
Abutilon, Emex, Datura, Viola, Galeopsis, Papaver, Centaurea, Trifolium, 
Ranunculus, Taraxacum. 

20 Dikotvle Kulturen der Gattungen: Gossypium, Glycine, Beta, Daucus, Phaseolus, 
Pisum, Solanum, Linum, Ipomoea, Vicia, Nicotiana, Lycopersicon, Arachis, 
Brassica, Lactuca, Cucumis, Cucurbita. 

Monokotvl e Unkrauter der Gattungen: Echinochloa, Setaria, Panicum, Digitaria, 
Phleum, Poa, Festuca, Eleusine, Brachiaria, Lolium, Bromus, Avena, Cyperus, 
25 Sorghum, Agropyron, Cycnodon, Monochoria, Fimbristylis, Sagittaria, Eleocharis, 
Scirpus, Paspalum, Ischaemum, Sphenoclea, Dactyl octenium, Agrostis, Alo- 
pecurus, Apera. 



Monokotvle Kulturen der Gattungen: Oryza, Zea, Triticum, Hordeum, Avena, 
Secale, Sorghum, Panicum, Sachharum, Ananas, Asparagus, Allium. 
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Die Verwendung der erfindungsgemaBen Wirkstoffe ist jedoch keineswegs auf 
diese Gattungen beschrankt, sondern erstreckt sich in gleicher Weise auch auf 
andere Pflanzen. 

Die Verbindunngen eignen sich in Abhangigkeit von der Konzentration zur 
5 Totalunkrautbekampfung z.B. auf Industrie- und Gleisanlagen und auf Wegen und 
Platzen mit und ohne Baumbewuchs. Ebenso konnen die Verbindungen zur 
Unkrautbekampfung in Dauerkulturen, z.B. Forst, Ziergeholz-, Obst, Wein-, 
Citrus-, NuB-, Bananen-, Kaffee-, Tee-, Gummi-, Olpalm-, Kakao-, Beerenfrucht- 
und Hopfenanlagen, auf Zier- und Sportrasen und Weideflachen und zur selektiven 
10 Unkrautbekampfung in einjahrigen Kulturen eingesetzt werden. 

Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe eignen sich sehr gut zur selektiven Bekamp- 
fung monokotyler Unkrauter in dikotylen Kulturen im Vor- und Nachlaufverfah- 
ren. Sie konnen bei spiels weise in Baumwolle oder Zuckerruben mit sehr gutem 
Erfolg zur Bekampfung von Schadgraser eingesetzt werden. 

15 Die Wirkstoffe konnen in die ublichen Formulierungen iiberfuhrt werden, wie 
Losungen, Emulsionen, Spritzpulver, Suspensionen, Pulver, Staubemittel, Pasten, 
iosliche Pulver, Granulate, Suspensions-Emulsions-Konzentrate, Wirkstoff-imprag- 
nierte Natur- und synthetische Stoffe sowie Feinstverkapselungen in poiymeren 
Stoffen. 

20 Diese Formulierungen werden in bekannter Weise hergestellt, z.B. durch Ver- 
mischen der Wirkstoffe mit Streckmitteln, also flussigen Losungsmitteln und/oder 
festen TragerstofFen, gegebenenfalls unter Verwendung von oberflachenaktiven 
Mitteln, also Emulgiermitteln und/oder Dispergiermitteln und/oder schaumerzeu- 
genden Mitteln. 

25 Im Falle der Benutzung von Wasser als Streckmittel konnen z.B. auch organische 
Losungsmittel als Hilfslosungsmittel verwendet werden. Als fliissige Losungsmittel 
kommen im wesentlichen in Frage: Aromaten, wie Xylol, Toluol, oder Alkyl- 
naphthaline, chlorierte Aromaten und chlorierte aliphatische Kohlenwasserstoffe, 
wie Chlorbenzole, Chlorethylene oder Methylenchlorid, aliphatische Kohlenwas- 

30 serstoffe, wie Cyclohexan oder Paraffine, z.B. Erdolfraktionen, mineralische und 
pflanzliche Ole, Alkohole, wie Butanol oder Glykol sowie deren Ether und Ester, 
Ketone wie Aceton, Methylethylketon, Methylisobutylketon oder Cyclohexanon, 
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stark polare Losungsmittel, wie Dimethylformamid und Dimethylsulfoxid, sowie 
Wasser. 

Als feste Tragerstoffe kommen in Frage: 

z.B. Ammoniumsalze und naturliche Gesteinsmehle, wie Kaoline, Tonerden, 
5 Talkum, Kreide, Quarz, Attapulgit, Montmorillonit oder Diatomeenerde und 
synthetische Gesteinsmehle, wie hochdisperse Kieselsaure, Aluminiumoxid und 
Silikate, als feste Tragerstoffe fur Granulate kommen in Frage: z.B. gebrochene 
und fraktionierte naturliche Gesteine wie Calcit, Marmor, Bims, Sepiolith, Dolomit 
sowie synthetische Granulate aus anorganischen und organischen Mehlen sowie 

10 Granulate aus organischem Material wie Sagemehl, Kokosnuflschalen, Maiskolben 
und Tabakstengeln; als Emulgier- und/oder schaumerzeugende Mittel kommen in 
Frage: z.B. nichtionogene und anionische Emulgatoren, wie Polyoxyethylen- 
Fettsaure-Ester, Polyoxyethylen-Fettalkohol-Ether, z.B. Alkylaryl-polyglykolether, 
Alkylsulfonate, Alkylsulfate, Arylsulfonate sowie Einweiflhydrolysate; als Disper- 

15 giermittel kommen in Frage: z.B. Lignin-Sulfitablaugen und Methylcellulose. 

Es konnen in den Formulierungen Haftmittel wie Carboxymethyl cellulose, 
naturliche und synthetische pulvrige, k&rnige oder latexformige Polymere ver- 
wendet werden, wie Gummiarabicum, Polyvinylalkohol, Polyvinylacetat, sowie na- 
turliche Phospholipide, wie Kephaline und Lecithine und synthetische Phos- 
20 pholipide. Weitere Additive konnen mineralische und vegetabile Ole sein. 

Es konnen Farbstoffe wie anorganische Pigmente, z.B. Eisenoxid, Titanoxid, 
Ferrocyanblau und organische Farbstoffe, wie Alizarin-, Azo- und Metall- 
phthalocyaninfarbstoffe und Spurennahrstoffe wie Salze von Eisen, Mangan, Bor, 
Kupfer, Kobalt, Molybdan und Zink verwendet werden. 

25 Die Formulierungen enthalten im allgemeinen zwischen 0,1 und 95 Gew.-% 
Wirkstoff, vorzugsweise zwischen 0,5 und 90 %. 

Der erfindungsgemafle Wirkstoff kann in seinen handelsublichen Formulierungen 
sowie in den aus diesen Formulierungen bereiteten Anwendungsformen in Mi- 
schung mit anderen Wirkstoffen, wie Insektiziden, Lockstoffen, Sterilantien, 
30 Akariziden, Nematiziden, Fungiziden, wachstumsregulierenden Stoffen oder Herbi- 
ziden vorliegen. Zu den Insektiziden zahlen beispielsweise Phosphorsaureester, 
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Carbamate, Carbonsaureester, chlorierte Kohlenwasserstoffe, Phenylharnstoffe, 
durch Mikroorganismen hergestellte Stoffe u.a. 

Besonders giinstige Mischpartner sind z.B. die folgenden: 
Fungizide: 

5 2-Aminobutan; 2-Anilino-4-methyl-6-cyclopropyl-pyrimidin; 2 , ,6 , -Dibromo-2-me- 
thyl^'-trifluoromethoxy^'-trifluoro-methyl-l^-thiazol-S-carboxanilid; 2,6-Di- 
chloro-N-(4-trifluoromethylbenzyI)-benzamid; (E)-2-Methoxyimino~N-methyl-2-(2- 
phenoxyphenyi)-acetamid; 8-Hydroxyquinolinsulfat; Methyl-(E)-2-{2-[6-(2-cyano- 
phenoxy)-pyrimidin-4-yloxy]-phenyl}-3-methoxyacrylat; MethyKE)-methoximino- 
10 [a!pha-(o-tolyloxy)-o-tolyl]acetat; 2-Phenylphenol (OPP), Aldimorph, Ampropylfos, 
Anilazin, Azaconazol, 

Benalaxyl, Benodanil, Benomyl, Binapacryl, Biphenyl, Bitertanoi, Blasticidin-S, 
Bromuconazole, Bupirimate, Buthiobate, 

Calciumpolysulfid, Captafol, Captan, Carbendazim, Carboxin, Chinomethionat 
15 (Quinomethionat), Chloroneb, Chloropicrin, Chlorothalonil, Chlozolinat, Cufraneb, 
Cymoxanil, Cyproconazole, Cyprofuram, 

Dichlorophen, Diclobutrazol, Diclofluanid, Diclomezin, Dicloran, Diethofencarb, 
Difenoconazol, Dimethirimol, Dimethomorph, Diniconazol, Dinocap, Diphenyl- 
amin, Dipyrithion, Ditalimfos, Dithianon, Dodine, Drazoxolon, 

20 Edifenphos, Epoxyconazole, Ethirimol, Etridiazol, 

Fenarimol, Fenbuconazole, Fenfuram, Fenitropan, Fenpiclonil, Fenpropidin, 
Fenpropimorph, Fentinacetat, Fentinhydroxyd, Ferbam, Ferimzone, Fluazinam, 
Fludioxonil, Fluoromide, Fluquinconazole, Flusilazole, Flusulfamide, Flutolanit, 
Flutriafol, Folpet, Fosetyl-Aluminium, Fthalide, Fuberidazol, Furalaxyl, Furmecyc- 

25 lox, 

Guazatine, 

Hexachlorobenzol, Hexaconazol, Hyraexazol, 

Imazalil, Imibenconazol, Iminoctadin, Iprobenfos (IBP), Iprodion, Isoprothiolan, 
Kasugamycin, Kupfer-Zubereitungen, wie: Kupferhydroxid, Kupfernaphthenat, 
30 Kupferoxychlorid, Kupfersulfat, Kupferoxid, Oxin-Kupfer und Bordeaux-Mi- 
schung, 

Mancopper, Mancozeb, Maneb, Mepanipyrim, Mepronil, Metalaxyl, Metconazol, 
Methasulfocarb, Methfuroxam, Metiram, Metsulfovax, Myclobutanil, 
Nickel-dimethyldithiocarbamat, Nitrothal-isopropyl, Nuarimol, 
35 Ofurace, Oxadixyl, Oxamocarb, Oxycarboxin, 
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Pefurazoat, Penconazol, Pencycuron, Phosdiphen, Phthalid, Pimaricin, Piperalin, 
Polycarbamate, Polyoxin, Probenazol, Prochloraz, Procymidon, Propamocarb, 
Propiconazole, Propineb, Pyrazophos, Pyrifenox, Pyrimethanil, Pyroquilon, 
Quintozen (PCNB), 
5 Schwefel und Schwefel-Zubereitungen, 

Tebuconazol, Tecloftalam, Tecnazen, Tetraconazol, Thiabendazol, Thicyofen, 
Thiophanat-m ethyl, Thiram, Tolclophos-methyl, Tolylfluanid, Triadimefon, 
Triadimenol, Triazoxid, Trichlamid, Tricyclazol, Tridemorph, Triflumizol, Triform, 
Triticonazol, 
10 Validamycin A, Vinclozolin, 
Zineb, Ziram. 

Bakterizide: 

Bronopol, Dichlorophen, Nitrapyrin, Nickel -Dimethyldithiocarbamat, Kasugamy- 
cin, Octhilinon, Furancarbonsaure, Oxytetracyclin, Probenazol, Streptomycin, 
15 Tecloftalam, Kupfersulfat und andere Kupfer-Zubereitungen. 

lnsektizide / Akarizide / Nematizide: 

Abamectin, Abamectin, AC 303 630, Acephat, Acrinathrin, Alanycarb, Aldicarb, 
Alphamethrin, Amitraz, Avermectin, AZ 60541, Azadirachtin, Azinphos A, 
Azinphos M, Azocyclotin, 
20 Bacillus thuringiensis, Bendiocarb, Benfuracarb, Bensultap, Betacyluthrin, Bifen- 
thrin, BPMC, Brofenprox, Bromophos A, Bufencarb, Buprofezin, Butocarboxin, 
Butylpyridaben, 

Cadusafos, Carbaryl, Carboftiran, Carbophenothion, Carbosulfan, Cartap, CGA 157 
419, CGA 184699, Chloethocarb, Chlorethoxyfos, Chlorfenvinphos, Chlor- 
25 fluazuron, Chlormephos, Chlorpyrifos, Chlorpyrifos M, Cis-Resmethrin, Clocy- 
thrin, Clofentezin, Cyanophos, Cycloprothrin, Cyfluthrin, Cyhalothrin, Cyhexatin, 
Cypermethrin, Cyromazin, 

Deltamethrin, Demeton M, Demeton S, Demeton-S-methyl, Diafenthiuron, 
Diazinon, Dichlofenthion, Dichlorvos, Dicliphos, Dicrotophos, Diethion, 
30 Diflubenzuron, Dimethoat, Dimethylvinphos, Dioxathion, Disulfoton, 

Edifenphos, Emamectin, Esfenvalerat, Ethiofencarb, Ethion, Ethofenprox, Etho- 
prophos, Etrimphos, 

Fenamiphos, Fenazaquin, Fenbutatinoxid, Fenitrothion, Fenobucarb, Fenothiocarb, 
Fenoxycarb, Fenpropathrin, Fenpyrad, Fenpyroximat, Fenthion, Fenvalerate, 
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Fipronil, Fluazinam, Fluey cloxuron, Fluey thrinat, Flufenoxuron, Flufenprox, Fluva- 
linate, Fonophos, Formothion, Fosthiazat, Fubfenprox, Furathiocarb, 
HCH, Heptenophos, Hexaflumuron, Hexythiazox, 

Imidacloprid, Iprobenfos, Isazophos, Isofenphos, Isoprocarb, Isoxathion, Ivemectin, 
5 Lamda-cyhalothrin, Lufenuron, 

Malathion, Mecarbam, Mervinphos, Mesulfenphos, Metaldehyd, Methacrifos, 
Methamidophos, Methidathion, Methiocarb, Methomyl, Metolcarb, Milbemectin, 
Monocrotophos, Moxidectin, 
Naled, NC 184, NI 25, Nitenpyram, 

10 Omethoat, Oxamyl, Oxydemethon M, Oxydeprofos, 

Parathion A, Parathion M, Permethrin, Phenthoat, Phorat, Phosalon, Phosmet, 
Phosphamdon, Phoxim, Pirimicarb, Pirimiphos M, Primiphos A, Profenofos, 
Promecarb, Propaphos, Propoxur, Prothiofos, Prothoat, Pymetrozin, Pyrachlophos, 
Pyradaphenthion, Pyresmethrin, Pyrethrum, Pyridaben, Pyrimidifen, Pyriproxifen, 

15 Quinalphos, 
RH 5992, 

Salithion, Sebufos, Silafluofen, Sulfotep, Sulprofos, 

Tebufenozid, Tebufenpyrad, Tebupirimphos, Teflubenzuron, Tefluthrin, Temephos, 
Terbam, Terbufos, Tetrachlorvinphos, Thiafenox, Thiodicarb, Thiofanox, Thio- 
20 methon, Thionazin, Thuringiensin, Tralomethrin, Triarathen, Triazophos, Tri- 
azuron, Trichlorfon, Triflumuron, Trimethacarb, 
Vamidothion, XMC, Xylylcarb, YI 5301 / 5302, Zetamethrin. 

Herbizide: 

beispielsweise Anilide, wie z.B. Diflufenican und Propanil; Arylcarbonsauren, wie 
25 z.B. Dichlorpicolinsaure, Dicamba und Picloram; Aryloxyalkansauren, wie z.B. 2,4 
D, 2,4 DB, 2,4 DP, Fluroxypyr, MCPA, MCPP und Triclopyr; Aryloxy-phenoxy- 
alkansaureester, wie z.B. Diclofop-methyl, Fenoxaprop-ethyl, Fluazifop-butyl, 
Haloxyfop-methyl und Quizalofop-ethyl; Azinone, wie z.B. Chloridazon und 
Norflurazon; Carbamate, wie z.B. Chlorpropham, Desmedipham, Phenmedipham 
30 und Propham; Chloracetanilide, wie z.B. Alachlor, Acetochlor, Butachlor, 
Metazachlor, Metolachlor, Pretilachlor und Propachlor; Dinitroaniline, wie z.B. 
Oryzalin, Pendimethalin und Trifluralin; Diphenylether, wie z.B. Acifluorfen, 
Bifenox, Fluoroglycofen, Fomesafen, Halosafen, Lactofen und Oxyfluorfen; 
Harnstoflfe, wie z.B. Chlortoluron, Diuron, Fluometuron, Isoproturon, Linuron und 
35 Methabenzthiazuron; Hydroxylamine, wie z.B. Alloxydim, Clethodim, Cyclo- 
xydim, Sethoxydim und Tralkoxydim; Imidazolinone, wie z.B. Imazethapyr, 
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Imazamethabenz, Imazapyr und Imazaquin; Nitrile, wie z.B. Bromoxynil, 
Dichlobenil und Ioxynil; Oxyacetamide, wie z.B. Mefenacet, Sulfonylharnstoffe, 
wie z.B. Amidosulfuron, Bensulfiiron-methyl, Chlorimuron-ethyl, Chlorsulfuron, 
Cinosulfuron, Metsulfuron-methyl, Nicosulfuron, Primisulfuron, Pyrazosulfuron- 
5 ethyl, Thifensulfuron-methyl, Triasulfuron und Tribenuron-methyl; Thiolcarbamate, 
wie z.B. Butylate, Cycloate, Diallate, EPTC, Esprocarb, Molinate, Prosulfocarb, 
Thtobencarb und Triallate; Triazine, wie z.B. Atrazin, Cyanazin, Simazin, 
Simetryne, Terbutryne und Terbutylazin; Triazinone, wie z.B. Hexazinon, 
Metamitron und Metribuzin; Sonstige, wie z.B. Aminotriazol, Benfuresate, 
10 Bentazone, Cinmethylin, Clomazone, Clopyralid, Difenzoquat, Dithiopyr, Etho- 
fumesate, Fluorochloridone, Glufosinate, Glyphosate, Isoxaben, Pyridate, Quin- 
chlorac, Quinmerac, Sulphosate und Tridiphane. 

Der erfindungsgemaBe Wirkstoff kann ferner in seinen handelsublichen Formu- 
lierungen sowie in den aus diesen Formulierungen bereiteten Anwendungsformen 
15 in Mischung mit Synergisten vorliegen. Synergisten sind Verbindungen, durch die 
die Wirkung der Wirkstoffe gesteigert wird, ohne daB der zugesetzte Synergist 
selbst aktiv wirksam sein muB. 

Der Wirkstoffgehalt der aus den handelsublichen Formulierungen bereiteten An- 
wendungsformen kann in weiten Bereichen variieren. Die Wirkstoffkonzentration 
20 der Anwendungsformen kann von 0,0000001 bis zu 95 Gew.-% Wirkstoff, 
vorzugsweise zwischen 0,0001 und 1 Gew.-% liegen. 

Die Anwendung geschieht in einer den Anwendungsformen angepaflten ublichen 
Weise. 

Bei der Anwendung gegen Hygiene- und Vorratsschadlinge zeichnet sich der 
25 Wirkstoff durch eine hervorragende Residualwirkung auf Holz und Ton sowie 
durch eine gute Alkalistabilitat auf gekalkten Unterlagen aus. 
Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe wirken nicht nur gegen Pflanzen-, Hygiene- 
und Vorratsschadlinge, sondern auch auf dem veterinarmedizinischen Sektor gegen 
tierische Parasiten (Ektoparasiten) wie Schildzecken, Lederzecken, Raudemilben, 
30 Laufmilben, Fliegen (stechend und leckend), parasitierende Fliegenlarven, Lause, 
Haarlinge, Federiinge und Flohe. Zu diesen Parasiten gehoren: 
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Aus der Ordnung der Anoplurida z.B. Haematopinus spp., Linognathus spp., 
Pediculus spp., Phtirus spp., Solenopotes spp.. 

Aus der Ordnung der Mallophagida und den Unterordnungen Amblycerina sowie 
Ischnocerina z.B. Trimenopon spp., Menopon spp., Trinoton spp., Bovicola spp., 
5 Werneckiella spp., Lepikentron spp., Damalina spp., Trichodectes spp., Felicola 

spp.. 

Aus der Ordnung Diptera und den Unterordnungen Nematocerina sowie 
Brachycerina z.B. Aedes spp., Anopheles spp., Culex spp., Simulium spp., 
Eusimulium spp., Phlebotomus spp., Lutzomyia spp., Culicoides spp., Chrysops 
10 spp., Hybomitra spp., Atylotus spp., Tabanus spp., Haematopota spp., Philipomyia 
spp., Braula spp., Musca spp., Hydrotaea spp., Stomoxys spp., Haematobia spp., 
Morellia spp., Fannia spp., Glossina spp., Calliphora spp., Lucilia spp., 
Chrysomyia spp., Wohlfahrtia spp., Sarcophaga spp., Oestrus spp., Hypoderma 
spp., Gasterophilus spp., Hippobosca spp., Lipoptena spp., Melophagus spp.. 

15 Aus der Ordnung der Siphonapterida z.B. Pulex spp., Ctenocephalides spp., 
Xenopsylla spp., Ceratophyllus spp.. 

Aus der Ordnung der Heteropterida z.B. Cimex spp., Triatoma spp., Rhodnius 
spp., Panstrongylus spp.. 

Aus der Ordnung der Blattarida z.B. Blatta orientalis, Periplaneta americana, 
20 Blattela germanica, Supella spp.. 

Aus der Unterklasse der Acaria (Acarida) und den Ordnungen der Meta- sowie 
Mesostigmata z.B. Argas spp., Ornithodorus spp., Otabius spp., Ixodes spp., 
Amblyomma spp., Boophilus spp., Dermacentor spp., Haemaphysalis spp., 
Hyalomma spp., Rhipicephalus spp., Dermanyssus spp., Raillietia spp., Pneu- 
25 monyssus spp., Sternostoma spp., Varroa spp.. 

Aus der Ordnung der Actinedida (Prostigmata) und Acaridida (Astigmata) z.B. 
Acarapis spp., Cheyletiella spp., Omithocheyletia spp., Myobia spp., Psorergates 
spp., Demodex spp., Trombicula spp., Listrophonis spp., Acarus spp., Tyrophagus 
spp., Caloglyphus spp., Hypodectes spp., Pterolichus spp., Psoroptes spp., 



WO 98/06721 



PCT/EP97/04246 



-50- 

Chorioptes spp., Otodectes spp., Sarcoptes spp., Notoedres spp., Knemidocoptes 
spp., Cytodites spp., Laminosioptes spp.. 

Beispielsweise zeigen sie eine hervorragende Wirksamkeit gegen Boophilus 
micropius. 

5 Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe der Forniel (I) eignen sich auch zur Bekamp- 
fung von Arthropoden, die landwirtschaftliche Nutztiere, wie z.B. Rinder, Schafe, 
Ziegen, Pferde, Schweine, Esel, Kamele, Buffel, Kaninchen, Huhner, Puten, Enten, 
Ganse, Bienen, sonstige Haustiere wie z.B. Hunde, Katzen, Stubenvogel, Aqua- 
rienfische sowie sogenannte Versuchstiere, wie z.B. Hamster, Meerschweinchen, 
10 Ratten und Mause befallen. Durch die Bekampfung dieser Arthropoden sollen 
Todesfalle und Leistungsminderungen (bei Fleisch, Milch, Wolle, Hauten, Eiern, 
Honig usw.) vermindert werden, so dafl durch den Einsatz der erfindungsgemaBen 
Wirkstoffe eine wirtschaftlichere und einfachere Tierhaltung moglich ist. 

Die Anwendung der erfindungsgemaflen Wirkstoffe geschieht im Veterinarsektor 
15 in bekannter Weise durch enterale Verabreichung in Form von beispielsweise Tab- 
letten, Kapseln, Tranken, Drenchen, Granulaten, Pasten, Boli, des feed-through- 
Verfahrens, von Zapfchen, durch parenterale Verabreichung, wie zum Beispiel 
durch Injektionen (intramuskular, subcutan, intravenos, intraperitonal u,a.), Implan- 
tate, durch nasale Applikation, durch dermale Anwendung in Form beispielsweise 
20 des Tauchens oder Badens (Dippen), Spruhens (Spray), Aufgieflens (Pour-on und 
Spot-on), des Waschens, des Einpuderns sowie mit Hilfe von wirkstoffhaltigen 
Formkorpern, wie Halsbandern, Ohrmarken, Schwanzmarken, GliedmaBenbandern, 
Half tern, Markierungsvorrichtungen usw. 

Bei der Anwendung ftir Vieh, Geflugel, Haustiere etc. kann man die Wirkstoffe 
25 der Formel (I) als Fonnulierungen (beispielsweise Pulver, Emulsionen, flieBfahige 
Mittel), die die Wirkstoffe in einer Menge von 1 bis 80 Gew.-% enthalten, direkt 
oder nach 100 bis 10 000-facher Verdunnung anwenden oder sie als chemisches 
Bad verwenden. 



AuBerdem wurde gefunden, daB die erfindungsgemaBen Verbindungen der Formel 
30 (I) eine hohe insektizide Wirkung gegen Insekten zeigen, die technische Mate- 
rialien zerstoren. 



WO 98/06721 



PCIYEP97/04246 



- 51 - 

BeispieJhaft und vorzugsweise - ohne jedoch zu limitieren - seien die folgenden 
Insekten genannt: 

Kafer wie 

Hylotrupes bajulus, Chlorophorus pilosis, Anobium punctatum, Xestobium 
5 rufovillosum, Ptilinus pecticornis, Dendrobium pertinex, Ernobius mollis, Priobium 
carpini, Lyctus brunneus, Lyctus africanus, Lyctus planicollis, Lyctus linearis, 
Lyctus pubescens, Trogoxylon aequale, Minthes rugicoilis, Xyleborus spec. 
Tryptodendron spec. Apate monachus, Bostrychus capucins, Heterobostrychus 
brunneus, Sinoxylon spec. Dinoderus minutus. 

10 Hautflugler wie 

Sirex juvencus, Urocerus gigas, Urocerus gigas taignus, Urocerus augur. 

Termiten wie 

Kalotermes flavicollis, Cryptotermes brevis, Heterotermes indicola, Reticulitermes 
flavipes, Reticulitermes santonensis, Reticulitermes lucifugus, Mastotermes dar- 
1 5 winiensis, Zootermopsis nevadensis, Coptotermes formosanus. 

Borstenschwanze 

wie Lepisma saccharina. 

Unter technischen Materialien sind im vorliegenden Zusammenhang nicht-lebende 
Materialien zu verstehen, wie vorzugsweise Kunststoffe, Klebstoffe, Leime, Pa- 
20 piere und Kartone, Leder, Holz und Holzverarbeitungsprodukte und Anstrichmittel. 

Ganz besonders bevorzugt handelt es sich bei dem vor Insektenbefall zu schiit- 
zenden Material urn Holz und Holzverarbeitungsprodukte. 

Unter Holz und Holzverarbeitungsprodukten, welche durch das erfindungsgemaBe 
Mittel bzw. dieses enthaltende Mischungen geschutzt werden kann, ist beispielhaft 
25 zu verstehen: Bauholz, Holzbalken, Eisenbahnschwellen, Briickenteile, Bootsstege, 
Holzfahrzeuge, Kisten, Paletten, Container, Telefonmasten, Holzverkleidungen, 
Holzfenster und -turen, Sperrholz, Spanplatten, Tischlerarbeiten oder Holzpro- 
dukte, die ganz allgemein beim Hausbau oder in der Bautischlerei Venvendung 
finden. 
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Die Wirkstoffe konnen als solche, in Form von Konzentraten oder allgemein 
ublichen Formulierungen wie Pulver, Granulate, Losungen, Suspensionen, Emul- 
sionen oder Pasten angewendet werden. 

Die genannten Formulierungen konnen in an sich bekannter Weise hergestellt 
5 werden, z.B. durch Vermischen der Wirkstoffe mit mindestens einem Losungs- 
bzw. Verdunnungsmittel, Emulgator, Dispergier- und/oder Binde- oder Fixiermit- 
tels, Wasser-Repellent, gegebenenfalls Sikkative und UV-Stabilisatoren und gege- 
benenfalls Farbstoffen und Pigmenten sowie weiteren Verarbeitungshilfsmitteln. 

Die zum Schutz von Holz und Holzwerkstoffen verwendeten insektiziden Mittel 
10 oder Konzentrate enthalten den erfindungsgemaflen Wirkstoff in einer Konzen- 
tration von 0,0001 bis 95 Gew-%, insbesondere 0,001 bis 60 Gew.-%. 

Die Menge der eingesetzten Mittel bzw. Konzentrate ist von der Art und dem Vor- 
kommen der Insekten und von dem Medium abhangig. Die optimale Einsatzmenge 
kann bei der Anwendung jeweils durch Testreihen ermittelt werden. Im allge- 
15 meinen ist es jedoch ausreichend 0,0001 bis 20 Gew.-%, vorzugsweise 0,001 bis 
10 Gew.-%, des Wirkstoffs, bezogen auf das zu schutzende Material, einzusetzen. 

Als Losungs- und/oder Verdunnungsmittel dient ein organisch-chemisches Lo- 
sungsmittel oder Losungsmittelgemisch und/oder ein oliges oder olartiges schwer 
fluchtiges organisch-chemisches Losungsmittel oder Losungsmittelgemisch 
20 und/oder ein polares organisch-chemisches Losungsmittel oder Losungsmittelge- 
misch und/oder Wasser und gegebenenfalls einen Emulgator und/oder Netzmittel. 

Als organisch-cheraische Losungsmittel werden vorzugsweise olige oder olartige 
Losungsmittel mit einer Verdunstungszahl uber 35 und einem Flammpunkt ober- 
halb 30°C, vorzugsweise oberhalb 45°C, eingesetzt. Als derartige schwerfluchtige, 
25 wasserunlosliche, olige und olartige Losungsmittel werden entsprechende Mine- 
ralole oder deren Aromatenfraktionen oder mineralolhaltige Losungsmittelgemi- 
sche, vorzugsweise Testbenzin, Petroleum und/oder Alkylbenzol venvendet. 

Vorteilhaft gelangen Mineralole mit einem Siedebereich von 170 bis 220°C, Test- 
benzin mit einem Siedebereich von 170 bis 220°C, Spindelol mit einem Siede- 
30 bereich von 250 bis 350°C, Petrolwjm bzw. Aromaten vom Siedebereich von 160 
bis 280°C, Terpentinol und dgl. zum Einsatz. 
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In einer bevorzugten Ausfuhrungsform werden flussige aiiphatische Kohlenwasser- 
stoffe mit einem Siedebereich von 180 bis 210°C oder hochsiedende Gemische 
von aromatischen und aliphatischen Kohlenwasserstoffen mit einem Siedebereich 
von 180 bis 220°C und/oder Spindeol und/oder Monochlornaphthalin, vorzugswei- 
5 se ot-Monochlornaphthalin, verwendet. 

Die organischen schwerfluchtigen oligen oder olartigen Losungsmittel mit einer 
Verdunstungszahl uber 35 und einem Flammpunkt oberhalb 30°C, vorzugsweise 
oberhalb 45°C, konnen teilweise durch leicht oder mittelfluchtige organisch-chemi- 
sche Losungsmittel ersetzt werden, mit der MaBgabe, daB das Losungsmittel- 
10 gemisch ebenfalls eine Verdunstungszahl liber 35 und einen Flammpunkt oberhalb 
30°C, vorzugsweise oberhalb 45°C, aufweist und daB das Insektizid-Fungizid- 
Gemisch in diesem Losungsmittelgemisch lbslich oder emulgierbar ist. 

Nach einer bevorzugten Ausfuhrungsform wird ein Teil des organisch-chemischen 
Losungsmittel oder Losungsmittelgemisches durch ein aliphatisches polares orga- 
15 nisch-chemisches Losungsmittel oder Losungsmittelgemisch ersetzt. Vorzugsweise 
geiangen Hydroxy!- und/oder Ester- und/oder Ethergruppen enthaltende aiipha- 
tische organisch-chemische Losungsmittel wie beispielsweise Glycolether, Ester 
oder dgl. zur Anwendung. 

Als organisch-chemische Bindemittel werden im Rahmen der vorliegenden Er- 
findung die an sich bekannten wasserverdunnbaren und/oder in den eingesetzten 
organisch-chemischen Losungsmitteln loslichen oder dispergier- bzw. emul- 
gierbaren Kunstharze und/oder bindende trocknende Ole, insbesondere Bindemittel 
bestehend aus oder enthaltend ein Acrylatharz, ein Vinylharz, z.B. Polyvinylacetat, 
Polyesterharz, Polykondensations- oder Polyadditionsharz, Polyurethanharz, Alkyd- 
harz bzw. modifiziertes Alkydharz, Phenolharz, Kohlenwasserstoffharz wie Inden- 
Cumaronharz, Siliconharz, trocknende pflanzliche und/oder trocknende Ole 
und/oder physikalisch trocknende Bindemittel auf der Basis eines Natur- und/oder 
Kunstharzes verwendet. 

Das als Bindemittel verwendete Kunstharz kann in Form einer Emulsion, Disper- 
30 sion oder Losung, eingesetzt werden. Als Bindemittel konnen auch Bitumen oder 
bituminose Substanzen bis zu 10 Gew.-%, verwendet werden. Zusatzlich konnen 
an sich bekannte Farbstoffe, Pigmente, wasserabweisende N4ittel, Geruchskorrigen- 
tien und Inhibitoren bzw. Korrosionsschutzmittel und dgl. eingesetzt werden. 



20 



25 
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Bevorzugt ist gemaB der Erfindung als organisch-chemische Bindemittel minde- 
stens ein Alkydharz bzw. modifiziertes Alkydharz und/oder ein trocknendes 
pflanzliches 01 im Mittel oder im Konzentrat enthalten. Bevorzugt werden gemaB 
der Erfindung Alkydharze mit einem Olgehalt von mehr als 45 Gew.-%, vorzugs- 
5 weise 50 bis 68 Gew.-%, venvendet. 

Das erwahnte Bindemittel kann ganz oder teilweise durch ein Fixierungs- 
mittel(gemisch) oder ein Weichmacher(gemisch) ersetzt werden. Diese Zusatze 
sollen einer Verfluchtigung der WirkstofFe sowie einer Kristallisation bzw. Aus- 
fallem vorbeugen. Vorzugsweise ersetzen sie 0,01 bis 30 % des Bindemittels 
10 (bezogen auf 100 % des eingesetzten Bindemittels). 

Die Weichmacher stammen aus den chemischen Klassen der Phthalsaureester wie 
Dibutyl-, Dioctyl- oder Benzylbutylphthalat, Phosphorsaureester wie Tributyl- 
phosphat, Adipinsaureester wie Di-(2-ethylhexyl)-adipat, Stearate wie Butylstearat 
oder Amylstearat, Oleate wie Butyloleat, Glycerinether oder hohermolekulare Gly- 
15 kolether, Glycerinester sowie p-Toluolsulfonsaureester. 

Fixierungsmittel basieren chemisch auf Polyvinylalkylethern wie z.B. Polyvinyl- 
methylether oder Ketonen wie Benzophenon, Ethylenbenzophenon. 

Als Losungs- bzw. Verdunnungsmittel kommt insbesondere auch Wasser in Frage, 
gegebenenfalls in Mischung mit einem oder mehreren der oben genannten 
20 organisch-chemischen Losungs- bzw. Verdunnungsmittel, Emulgatoren und Disper- 
gatoren. 

Ein besonders effektiver Holzschutz wird durch grofltechnische Impragnierver- 
fahren, z.B. Vakuum, Doppelvakuum oder Druckverfahren, erzielt. 

Die anwendungsfertigen Mittel konnen gegebenenfalls noch weitere Insektizide 
25 und gegebenenfalls noch ein oder mehrere Fungizide enthalten. 

Als zusatzliche Zumischpartner kommen vorzugsweise die in der WO 94/29 268 
genannten Insektizide und Fungizide in Frage. Die in diesem Dokument genannten 
Verbindungen sind ausdriicklicher Bestandteil der vorliegenden Anmeldung. 
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Als ganz besonders bevorzugte Zumischpartner seien Insektizide, wie Chlor- 
pyriphos, Phoxim, Silafluofin, Alphamethrin, Cyfluthrin, Cypermethrin, Delta- 
methrin, Permethrin, Imidacloprid, NI-25, Flufenoxuron, Hexaflumuron und Tri- 
flumuron, 

5 sowie Fungizide wie Epoxyconazole, Hexaconazole, Azaconazole, Propiconazole, 
Tebuconazole, Cyproconazole, Metconazole, Imazalil, Dichiorfluanid, Tolylfluanid, 
3-Iod-2-propinyl-butylcarbamat, N-Octyl-isothiazolin-3-on und 4,5-Dichlor-N- 
octyIisothiazolin-3-on genannt. 

Die Herstellung und die Verwendung der erfindungsgemaflen Wirkstoffe gehen aus 
10 den nachfolgenden Beispielen hervor. 
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Herstellunesbeispiele 



Beispiel d-a-O 



CH 3 O 



CH 3 




A //-OH, 



CH 3 



Zu 10 g (0,2 Mol) Kalium-tert.-butylat in SO ml wasserfreiem Tetrahydrofuran 
5 (THF) tropft man bei RuckfluBtemperatur 12,5 g (0,0764 Mol) der Verbindung 
gemaB Beispiel (II- 1) in 100 ml wasserfreiem Toluol und riihrt 1,5 Stunden unter 
RuckfluB. Zur Aufarbeitung gibt man 100 ml Wasser zu, trennt die waBrige Phase 
ab, extrahiert die Toluolphase mit 50 ml Wasser, vereinigt die waBrigen Phasen, 
wascht sie mit Toluol und sauert bei 10 bis 20°C mit konz. HC1 auf pH 6 an. Man 
10 extrahiert drei mal mit Methylenchlorid, trocknet, engt ein und chromatographiert 
den Ruckstand an Kieselgel mit Hexan/Aceton 7:3. 

Ausbeute: 5,6 g (46 % der Theorie), Fp.: 222-224°C. 

Analog bzw. gemaB den allgemeinen Angaben zur Herstellung erhalt man die fol- 
genden Verbindungen der Form el (I-a): 
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Tabelle 22 
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Beispiei fl-b-n 




1,2 g (3,75 mMo!) der Verbindung gemaS Beispiel (I-a-1) und 1,1 ml (7,5 mMol) 
Triethylamin in 50 ml wasserfreiem Methyl enchlorid werden bei 0 bis 10°C mit 
5 0,8 ml (7,5 mMol) Isobuttersaurechlorid in 5 ml wasserfreiem Methylenchlorid 
versetzt. Bei Raumtemperatur wird geriihrt, bis die Reaktion nach dunnschicht- 
chromatographischer Kontrolle beendet ist. Zur Aufarbeitung wird zwei mal mit 
50 ml 0,5 N Natronlauge gewaschen, iiber Magnesiumsulfat getrocknet und einge- 
dampft. Das Rohprodukt wird mit n-Hexan/Aceton 7:3 an Kieselgel chromato- 
10 graphiert. 

Ausbeute: 0,45 g (31 % der Theorie), Fp.: 153-155°C. 

Analog bzw. gemaB den allgemeinen Angaben zur Herstellung erhalt man die fol- 
genden Verbindungen der Formel (I-b-1): 
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Tabelle 23 



o 




Bsp- 

INI . 


X 


Y 


Z 


A 


B 


R 1 


Fp. 
or* 


Iso- 
mer 


I-b-2 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CH 2 ) r O-(CH 2 ) r 


i-C 3 H r 


210- 
211 




I-b-3 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CH 2 ) 2 -0-(CH 2 ) 2 - 


C,H<- 

3 j 


228- 
230 




I-b-4 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CH 2 ) 2 -0-(CH 2 ) 2 - 


-C 2 H 5 -0-CH 2 - 


172- 
174 


- 


I-b-5 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CH 2 ) 2 -0-(CH 2 ) 2 - 


l-C 4 H 9 -CH r 


208- 
210 




I-b-6 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


CH 3 


CH 3 




195- 
196 




I-b-7 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


CH 3 


CH 3 


t-C^H^-CH 2 " 


195- 
196 




I-b-8 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CH 2 ) 2 -0-(CH 2 ) 2 - 




230- 
232 




I-b-9 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CH 2 VO-(CH 2 ) 2 - 




240- 
242 




I-b-10 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CHjVOKCH^- 




210- 
212 






CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


CH 3 


H 


t-C^H<^-CH 2 - 


208- 
210 


trans 
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Bsp- 

Nr. 


X 


Y 


z 


A 


B 


R' 


Fp. 
°C 


Iso- 
mer 


I-b-12 


CH 3 


CH 3 


6-CH3 


CH 3 


H 


i-C,H 7 


153- 
155 


cis 


I-b-13 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


CH 3 


II 


t-C 4 H 9 -CH 2 - 


142- 
144 


CIS 


I-b-14 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


(CH 2 ) 4 - 


i-C 3 H 7 


197- 
198 


- 


I-b-15 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CH 2 ) 4 - 


-t-C^Hg-Cl - ^- 


189- 
190 


* 


I-b-16 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


CH 3 


CH 3 


C3H5- 

(Cyclopropyl) 


204- 
206 


- 


I-b-17 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


CH 3 


H 


i-CjH,- j 


188- 
189 


trans 


I-b«l8 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CH 2 ) 5 - 


i-C 3 H r 


204- 
205 




I-b-19 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


.(CHjV 


t-C 4 H 9 -CH 2 - 


192- 
1 94 




i u on 
l-D-XU 


L.ri 3 


v^rl 3 


0-wti 3 


-(CH 2 )j- 


C 3 H 5 - 


196- 
198 




I-b-21 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


C 6 H 5 


H 


S 


248- 
250 


cis 




LH 3 




6-CH3 


C fi H 5 


H 


i-C 3 H 7 - 


208 




cis 


I-b-23 


CH 3 


CH 3 


6-CHj 


H 3 C-0-CH 2 - 


H 




194- 
196 




I-b-24 


CH 3 


CH 3 


6-CH3 


H 3 C-0-CH 2 - 


H 


i-C 3 H 7 - 


146- 
147 




I-b-25 


CH 3 


CH 3 


6-CH3 


H 3 C-0-CH 2 - 


H 


t-C 4 H 9 -CH 2 - 


118- 
120 




I-b-26 


CH 3 


CH 3 


6-CH3 


H 3 C-0-CH 2 - 


H 




180- 
181 
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Beispiel fl-c-l) 



C v H 3 




'9 C v H 3 



CH 3 



O 



Zu 1,2 g (3,75 mMol) der Verbindung gemaB Beispiel (I-a-1) und 0,8 ml 
(5,5 mMol) Triethylamin in 50 ml wasserfreiem CH 2 CI 2 tropft man bei 0 bis 10°C 
5 0,55 ml (5 mMol) Chlorameisensaureethylester in 5 ml wasserfreiem Methy- 
lenchlorid und rtihrt bei Raumtemperatur, bis die Reaktion nach diinnschicht- 
chromatographischer Kontrolle beendet ist. Zur Aufarbeitung wird zwei mal mit 
50 ml 0,5 N Natronlauge gewaschen, uber Magnesiumsulfat getrocknet und einge- 
dampft. Der Ruckstand wird mit Hexan/Aceton 7:3 an Kieselgel chromato- 
1 0 graphiert. 

Ausbeute: 0,55 g (38 % der Theorie), Fp.: 138-140°C. 

Analog bzw. gemai3 den allgemeinen Angaben zur Herstellung erhalt man die 
folgenden Verbindungen der Formel (I-l-c): 
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(I-l-c) 



Bsp- 
Nr. 


X 


Y 


Z 


A 


B 


L 


M 


„2 

R z 


Fp. 
°C 


Iso- 
mer 


l-c-2 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CH 2 ) 2 -0-(CH 2 ) 2 - 


0 


0 


C 2 H 5 


228- 
230 


- 


I-c-3 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CH 2 ) 2 -0-(CH 2 ) 2 - 


0 


0 


f~\ 


226- 
228 


- 


I-c-4 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CH 2 ) 2 -0-(CH 2 ) 2 - 


O 


0 




170- 
172 




l-c-5 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


CH 3 


H 


O 


0 


C 2 H 5 


182- 
184 


trans 


I-c-6 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


CH 3 


H 


0 


0 


C 2 H 5 


glas- 

artiges 

01 


cis 


I-c-7 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CH 2 ) 4 - 


0 


0 


C 2 H 5 


141- 
143 




I-c-8 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CH 2 ) 5 - 


0 


0 


C 2 H 5 


195 




i-c-9 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


H 3 CO-CH 2 - 


H 


0 


0 


C 2 H 5 


166- 
168 




I-c-10 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


C 6 H 5 - 


H 


o 


o 


C 2 H 5 


207 
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Beisniel (l-d-l) 



9 H 3 




O H 3 C 



3,6 g der Verbindung gemaB Beispiel (I-a-7) in 50 ml Methylenchlorid und 1,5 ml 
Triethylamin werden bei 0°C mit 0,8 ml Mesylchlorid in 5 ml Methylenchlorid 
5 versetzt und einen Tag ohne Kiihlung geriihrt. Nach Chromatographie an Kieselgel 
erhalt man 2,50 g (58 % der Theorie), Fp.: 212-214°C. 

Beisniel H-f-H 

Na* 

0' 




O H 3 C 



3,6 g der Verbindung gemaB Beispiel (I-a-7) werden in 50ml Methanol bei 20°C 
10 mit 2 g Natriummethylatlosung versetzt und einen Tag bei dieser Temperatur 
geriihrt. Dann wird mit Toluol versetzt und im Vakuum eingedampft. Ausbeute: 
4,50 g (99 % der Theorie), Fp.: >250°C. 



WO 98/06721 



PCT/EP97/04246 



-64- 



Beispiel (1-g-l) 



o 

A 




O H 3 C 



3,6 g der Verbindung gemaB Beispiel (I-a-7) in 50 ml Essigester und 1,5 ml 
Triethylamin werden bei RuckfluBtemperatur mit 1,4 g Morpholincarbamidsaure- 
5 chlorid in 5 ml Essigester versetzt und noch einen Tag unter RuckfluB erhitzt. 
Nach Chromatographic an Kieselgel erhalt man 0,85 g (18 % der Theorie), Fp.: 
190-192°C. 

Beispiel QM] 



102 g (0,63 Mol) der Verbindung gemaB Beispiel (XV- 1) wurden in 1200 ml Me- 
thylenchlorid unter Argon mit 54 g Acetoncyanhydrin und 10,5 ml Triethylamin 

5 versetzt und einen Tag bei 20°C geriihrt und eingedampft (Reagenz A). 46,5 g 
Oxalylchlorid wurden in 600 ml Methylenchlorid vorgeiegt. Dazu tropft man 81 g 
Dimethylsulfoxid in 210 ml Methylenchlorid bei -78°C. Nach 15 Minuten wird 
das Reagenz A (Aldehydcyanhydrin) gelost in 450 ml Methylenchlorid bei -78°C 
zugetropft, 30 Minuten bei -78°C und 30 Minuten bei -25°C nachgeriihrt. Es wird 

10 erneut auf -78°C abgekiihlt und 230 ml Triethylamin zugetropft. AnschlieBend 
wird 10 Minuten bei -78°C geriihrt. Nach Aufwarmen auf -25°C wird mit 1050 ml 
Methanol versetzt und einen Tag bei Raumtemperatur geriihrt. Der Ansatz wird 
auf Wasser gegeben, mit Methylenchlorid extrahiert, getrocknet und eingedampft. 




CH 
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Nach Chromatographic an Kieselgel mit n-Hexan/Aceton 7:3 und Kristallisation 
mit Methylenchlorid/n-Hexan erhalt man 43 g des obengenannten Esters (19 % der 
Theorie) vom Schmelzpunkt 106°C 

Analog zu Beispiel (II- 1) und gemaB den allgemeinen Angaben zur Herstellung 
5 werden die folgenden Verbindungen der Form el (II) hergestellt. 

Tabelle 25 




(ID 



Bsp- 
Nr. 


X 


Y 


Z 


A 


B 


R 8 


Fp. 
°C 


Iso- 
mer 


II-2 


CI 


CI 


H 


CH 3 


CH 3 


CH 3 


183 




II-3 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CH 2 ) 2 -0-(CH 2 ) 2 - 


CH 3 


135 




II-4 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


CH 3 


H 


CH 3 


152 


trans 


II-5 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


CH 3 


H 


CH 3 


»D 


cis 


II-6 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CH 2 ) 4 - 


CH 3 


98 




n-7 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CH 2 ) 5 - 


CH 3 


108 




n-8 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 




H 


CH 3 


♦2) 


cis 


n-9 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


H 


H 


CH 3 


130- 
132 




n-io 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


H 3 C-0-CH 2 - 


H 


CH 3 


60-62 





400 MHz in d 6 -DMSO: 8 = 3,93 (d, 2H, 0-CH 2 ), 4,08 (d, 2H, OCH 2 ), 
4,86 (q, 1H, CHMe) 



wurde ohne weitere Reinigung cyclisiert zu (I-a-8) 
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Beispiel (XV-n 




Zu 20 ml Oxalylchlorid in 1000 ml wasserfreiem Tetrahydrofuran tropft man bei 
-70°C 19 ml DMSO, ruhrt 3 Minuten bei -35°C nach, kiihlt erneut auf -70°C und 
5 tropft 65 g (0,25 Mol) der Verbindung gemaB Beispiel XVI-1 in 300 ml 
wasserfreiem Tetrahydrofuran innerhalb einer Stunde zu. Man ruhrt 15 Minuten 
bei -35°C nach, tropft 250 ml Triethylamin zu und ruhrt einen Tag bei Raumtem- 
peratur. Es wird mit n-Hexan versetzt, der Niederschlag abfiltriert, das Filtrat 
einrotiert und der Riickstand an Kieselgel mit Methylenchlorid/Aceton 2:1 chro- 
10 matographiert. 

Ausbeute: 44,5 g (a 67 % der Theorie) vom Schmp. 1 10°C 

Analog zu Beispiel (XV- 1) und gemaB der allgemeinen Angaben wurden die 
folgenden Verbindungen der Formel (XV) hergestellt. 
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Tabelle 26 




(XV) 



Bsp- 
Nr. 


X 


Y 


Z 


A 


B 


C 


Iso- 
mer 


XV-2 


CI 


CI 


H 


CH 3 


CH 3 


130 




XV-3 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CH 2 ) 2 -0-(CH 2 ) 2 - 


130 


- 


XV-4 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


CH 3 


H 


>240 


trans 


XV-5 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


CH 3 


H 


151 


cis 


XV-6 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CH 2 ) 4 - 


120 




XV-7 


CH 3 


CH, 


6-CH 3 


-(CH 2 ) 5 - 


155 




XV-8 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


O 


H 


>260 


cis 


XV-9 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


H 3 C-0-CH 2 - 


H 


112- 
114 




XV-10 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


H 


H 







wurde als Rohprodukt zu (11^9) umgesetzt 
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Beispiel (XVI-1) 




45 g (0,25 Mol) der Verbindung gemaB Beispiel XVII- 1 werden in 500 ml 
wasserfreiem Tetrahydrofuran gelost, mit 40 ml Triethylamin versetzt und 50 g 
5 Misitylenessigsaurechlorid bei 0°C zugetropft und riihrt 1 h bei Raumtemperatur. 
Der Niederschlag wird abfiltriert, das Filtrat eingedampft und der Riickstand an 
Kieselgel mit Hexan/Essigester 2:1 chromatographiert. 

Ausbeute: 66 g (a 82 % der Theorie) vom Schmelzpunkt 94°C 

In Analogie zu Beispiel XVI- 1 und gemaB der allgemeinen Angaben wurden die 
10 folgenden Verbindungen der Formel XVI hergestellt. 
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Tabelte 27 




Bsp.-Nr 


x 


Y 


7 


A 


B 


c„ or* 


Isomer 


A V k 4. 




CI 


n 


CH 3 


CH 3 


100 




XVI-3 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CH 2 ) 2 -0-(CH 2 ) 2 - 


168 




XVI-4 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


CH 3 


H 


97 


trans 


XVI-5 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


CH 3 


H 


zahes 
01 


cis 


XVI-6 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CH 2 ) 4 - 


104 




XVI-7 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


-(CH 2 ) 4 - 


132 




XVI-8 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


O- 


H 


813 


cis 


XVI-9 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


CH 3 -0-CH 2 - 


H 


58-60 




XVI-10 


CH 3 


CH 3 


6-CH 3 


H 


H 


*D 





wurde als Rohprodukt zu (XV- 10) umgesetzt 
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Beispiel (XVIMj 

NH, 



H 3 C O—f N 



CH,OH 



13,5 g (0,07 Mol) 5-Araino-2,2-dimethyl-5-hydroxymethyl-l,3.dioxan werden in 
100 ml Ethanol in Gegenwart von 2 g Raney-Nickel mit Wasserstoff bei 20 bar 
5 und 40°C im Autoklaven hydriert. Der Katalysator wird abfiltriert, das Filtrat 
eingeengt, der Riickstand in Methylenchlorid aufgenommen und das Produkt mit 
n-Hexan gefallt. 



Ausbeute: 10,3 g (= 91 % der Theorie) 



'H-NMR (200 MHz in d 6 -DMSO): 5 = 1,28 (s, 3H, CH 3 ), 1,32 (s, 3H, CH 3 ), 3,35 
10 (s, 2H, CH 2 OH), 3,4 (d, 2H, OCH 2 ), 3,57 (d, 2H, OCH 2 ) 

Beispiel (XVIIl-n 

H,C P— v NO. 



H 3 C n — / V 



CH 2 OH 

100 g 2,2-Dimethoxypropan werden in 1000 ml Aceton gelost, 5 g p-Toluolsulfon- 
saure zugesetzt, 150 g Trishydroxymethyinitromethan eingetragen und lh bei 
15 Raumtemperatur geriihrt. Nach Zugabe von weiteren 100 g 2,2-Dimethoxypropan 
wird 4 h auf 40°C erwarmt, der Ansatz eingeengt und der Riickstand an Kieselgel 
mit Hexan/Aceton 7:3 chromatographiert. 



Ausbeute: 75 g (= 39 % der Theorie) 

1 H-NMR (200 MHz in d 6 -DMSO): 6 = 1,23 (s, 3H, CH 3 ), 1,28 (s, 3H, CH 3 ), 3,7 
20 (d, 2H, CH 2 OH), 4,02 (d, 2H, OCH 2 ), 4,32 (d, 2H, OCH 2 ) 

Die bei Einsatz von Aldehyden anfallenden cis/trans-Isomerengemische von Ver- 
bindungen der Formel XVIII werden durch Kristallisation, chromatographische 
Methoden oder Destination in die Isomeren getrennt. 
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Anwendungsbeispicle 



Beispiel A 



Tetranychus-Test (OP-resistent / Tauchbehandlung) 



Losungsmittel: 



7,5 Gewichtsteile Dimethylformamid 

100 Gewichtsteile Methanol 

2,5 Gewichtsteile Alkylarylpolyglykolether 



5 



Emulgator: 



Zur Herstellung einer zweckmafligen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Ge- 
wichtsteil Wirkstoff mit der angegebenen Menge Emulgator und verdunnt das 
Konzentrat mit Wasser mit emulgatorhaltigem Wasser auf die gewunschten Kon- 
10 zentrationen. 

Bohnenpflanzen (Phaseolus vulgaris), die stark von alien Stadien der gemeinen 
Spinnmilbe Tetranychus urticae befallen sind, werden in eine Wirkstoffzubereitung 
der gewunschten Konzentration getaucht. 

Nach der gewunschten Zeit wird die Wirkung in % bestimmt. Dabei bedeutet 
15 100 %, daB alle Spinnmilben abgetdtet wurden; 0 % bedeutet, dafi keine Spinn- 
mil ben abgetotet wurden. 

Bei diesem Test zeigen z.B. die Verbindungen gemafl den Herstellungsbeispielen 
I-a-1, I-b-1 und I-c-1 bei einer beispielhaften Wirkstoffkonzentration von 0,1 % 
eine Abtotung von > 98 % nach 13 d. 
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Beispiel B 



Phaedon-Larven-Test 



Losungsmittel: 
Emul gator: 



7 Gewichtsteile 
1 Gewichtsteil 



Dimethylformamid 
Alkylarylpolyglykolether 



5 Zur Herstellung einer zweckmafiigen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Ge- 
wichtsteil Wirkstoff mit der angegebenen Menge Losungsmittel und der ange- 
gebenen Menge Emulgator und verdunnt das Konzentrat mit Wasser auf die ge- 
wunschte Konzentration. 

Kohlblatter (Brassica oleracea) werden durch Tauchen in die Wirkstoffzubereitung 
10 der gewunschten Konzentration behandelt und mit Meerrettichblattkafer-Larven 
(Phaedon cochleariae) besetzt, solange die Blatter noch feucht sind. 

Nach der gewunschten Zeit wird die Abtotung in % bestimmt. Dabei bedeutet 
100%, daB alie Kaferlarven abgetotet wurden, 0% bedeutet, daB keine Kafer- 
iarven abgetotet wurden. 

15 Bei diesem Test zeigen z.B. die Verbindungen gemafi den Herstellungsbeispielen 
Wirksamkeit I-a-1, I-b-1, I-b-2-, I-b-3, I-a-4 und I-b-10 bei einer beispielhaften 
Wirkstoffkonzentration von 0,1 % eine Abtotung von 100 % nach 7 Tagen. 
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Beispiel C 
PIutella-Test 

Losungsmittel: 7 Gewichtsteile Dimethylformamid 

Emulgator: 1 Gewichtsteil Alkylarylpolyglykolether 

5 Zur Herstellung einer zweckmafiigen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Ge- 
wichtsteil Wirkstoff mit der angegebenen Menge Losungsmittel und der ange- 
gebenen Menge Emulgator und verdunnt das Konzentrat mit Wasser auf die ge- 
wiinschte Konzentration. 

Kohlblatter (Brassica oleracea) werden durch Tauchen in die Wirkstoffzubereitung 
10 der gewunschten Konzentration behandelt und mit Raupen der Kohlschabe (Plu- 
tella maculipennis) besetzt, solange die Blatter noch feucht sind. 

Nach der gewunschten Zeit wird die Abtotung in % bestimmt. Dabei bedeutet 
100 %, daD alle Raupen abgetotet wurden; 0 % bedeutet, daB keine Raupen abge- 
totet wurden. 

15 Bei diesem Test zeigen z.B. die Verbindungen gemaB den Herstellungsbeispielen 
Wirksamkeit I-a-1, I-b-lund I-c-1 bei einer beispielhaften Wirkstoffkonzentration 
von 0,1 % eine Abtotung von 100 % nach 7 Tagen. 
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Beispiel D 



Nephotettix-Test 



Losungsmittel: 
Emulgator: 



7 Gewichtsteile 
1 Gewichtsteil 



Dimethylformamid 
Alkylarylpolyglykolether 



5 Zur Herstellung einer zweckmaBigen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Ge- 
wichtsteil Wirkstoff mit der angegebenen Menge Losungsmittel und der angege- 
benen Menge Emulgator und verdunnt das Konzentrat mit Wasser auf die ge- 
wiinschte Konzentration. 

Reiskeimlinge (Oryzae sativa) werden durch Tauchen in die Wirkstoffzubereitung 
10 der gewunschten Konzentration behandelt und mit Larven der Griinen Reiszikade 
(Nephotettix cincticeps) besetzt, solange die Keimlinge noch feucht sind. 

Nach der gewunschten Zeit wird die Abtotung in % bestimmt. Dabei bedeutet 
100 %, dali alle Zikaden abgetotet wurden; 0 % bedeutet, da(3 keine Zikaden abge- 
totet wurden. 

15 Bei diesem Test zeigen z.B. die Verbindungen gemaB den Herstellungsbeispielen 
I-a-1, I-b-1, I-c-1, I-b-2, I-c-2, I-a-4, I-b-8 und I-c-4 bei einer beispielhaften 
Wirkstoffkonzentration von 0,1 % eine Abtotung von 100 % nach 6 Tagen. 
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Beispiel E 
Spodoptera-Test 

Ldsungsmittel: 7 Gewichtsteile Dimethylformamid 

Emulgator: 1 Gewichtsteil Alkylarylpolyglykolether 

5 Zur Herstellung einer zweckmaBigen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Ge- 
wichtsteil Wirkstoff mit der angegebenen Menge Losungsmittel und der angege- 
benen Menge Emulgator und verdunnt das Konzentrat mit Wasser auf die ge- 
wiinschte Konzentration. 

Kohlblatter (Brassica oleracea) werden durch Tauchen in die Wirkstoffzubereitung 
10 der gewunschten Konzentration behandelt und mit Raupen des Eulenfalters (Spo- 
doptera frugiperda) besetzt, solange die Blatter noch feucht sind. 

Nach der gewunschten Zeit wird die Abtotung in % bestimmt. Dabei bedeutet 
100 %, dafl alle Raupen abgetdtet wurden; 0 % bedeutet, daB keine Raupen abge- 
totet wurden. 

15 Bei diesem Test zeigen z.B. die Verbindungen gemaB den Herstellungsbeispielen 
I-b-2, I-a-4, I-b-8 und I-b-10 bei einer beispielhaften Wirkstoffkonzentration von 
0,1 % eine Abtotung von > 90 % nach 7 Tagen. 
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Beispiel F 



Myzus-Test 



Losungsmittel: 
Emulgator: 



7 Gewichtsteile 
1 Gewichtsteil 



Dimethylformamid 
Alkylarylpolyglykolether 



5 Zur Herstellung einer zweckmaBigen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Ge- 
wichtsteil Wirkstoff mit der angegebenen Menge Losungsmittel und der angege- 
benen Menge Emulgator und verdiinnt das Konzentrat mit Wasser auf die ge- 
wunschte Konzentration. 

Kohlpflanzen (Brassica oleracea), die stark von der Pfirsichblattlaus (Myzus 
10 persicae) befallen sind, werden durch Tauchen in die Wirkstoffzubereitung der 
gewunschten Konzentration behandelt. 

Nach der gewunschten Zeit wird die Abtotung in % bestimmt. Dabei bedeutet 
100 %, dafl alle Blattlause abgetotet wurden; 0 % bedeutet, daB keine Blattlause 
abgetotet wurden. 

15 Bei diesem Test zeigen z.B. die Verbindungen gemafl den Herstellungsbeispielen 
I-a-1, l-a-3, I-b-2, I-c-2, I-a-4 und I-c-4 bei einer beispielhaften Wirkstoff- 
konzentration von 0,1 % eine Abtdtung von > 90 % nach 6 Tagen. 
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Paten tanspruche 

1 . Verbindungen der Formel (I) 



O x 




(I) 



in welcher 

X fur Halogen, Alky!, Alkenyl, Alkinyi, Alkoxy, Alkenyloxy, Alkyl- 
thio, Alkylsulfinyl, Alkylsulfonyl, Halogenalkyl, Halogenalkenyl, 
Halogenalkoxy, Halogenalkenyloxy, Nitro, Cyano oder jeweils ge- 
gebenenfalls substituiertes Phenyl, Phenoxy, Phenylthio, Benzyloxy 
oder Benzylthio steht, 

Y fur Wasserstoff, Halogen Alkyi, Alkenyl, Alkinyi, Alkoxy, Alkenyl- 
oxy, Alkylthio, Alkylsulfinyl, Alkylsulfonyl, Halogenalkyl, Halo- 
genalkenyl, Halogenalkoxy, Halogenalkenyloxy, Nitro oder Cyano 
steht, 

Z fur Halogen, Alkyi, Alkenyl, Alkinyi, Halogenalkyl, Halogenalke- 
nyl, Alkoxy, Alkenyloxy, Halogenalkoxy, Halogenalkenyloxy, Nitro 
oder Cyano steht, 

n fur 0, 1, 2 oder 3 steht, 

A fur Wasserstoff, jeweils gegebenenfalls durch Halogen substituiertes 
Alkyi, Alkenyl, Alkinyi, Alkoxyalkyl, Polyalkoxyalkyl oder Alkyi- 
thioalkyl, gesattigtes oder ungesattigtes, gegebenenfalls substituier- 
tes Cycloalkyl, in welchem gegebenenfalls mindestens ein Ringatom 
durch ein Heteroatom ersetzt ist, oder jeweils gegebenenfalls durch 
Halogen, Alkyi, Halogenalkyl, Alkoxy, Halogenalkoxy, Cyano oder 
Nitro substituiertes Aryl, Arylalkyl oder Hetaryl steht, die gege- 
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benenfalls durch substituiertes Phenoxy, Benzyloxy oder Hetaryloxy 
substituiert sein konnen, 

B fur Wasserstoff oder jeweils gegebenenfalls durch Halogen substitu- 
iertes Alkyl oder Alkoxyalkyl steht, oder 

A und B gemeinsam mit dem Kohlenstoffatom an das sie gebunden sind 
fiir einen gesattigten oder ungesattigten, gegebenenfalls ein Hetero- 
atom enthaltenden unsubstituierten oder substituierten Ring stehen, 

G fiir Wasserstoff (a) oder fur eine der Gruppen 



0 l P 4 

(b), ^M' R (c), (d), /-R 5 (e)l 



L 



\ <*' 
E (f) oder N 7 (9), 

L " 



10 steht, 



wonn 



E fur ein Metallionaquivalent oder ein Ammoniumion steht, 
L fiir Sauerstoff oder Schwefel steht, 
M fur Sauerstoff oder Schwefel steht, 

15 R l fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen substituiertes Alkyl, Alke- 

nyl, Alkoxyalkyl, Alkylthioalkyl oder Polyalkoxyalkyl oder gegebe- 
nenfalls durch Halogen, Alkyl oder Alkoxy substituiertes Cyclo- 
alkyl, das durch mindestens ein Heteroatom unterbrochen sein kann 
oder jeweils gegebenenfalls substituiertes Phenyl, Phenylalkyl, Het- 

20 aiyl, Phenoxyalkyl oder Hetaryloxyalkyl steht, 
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R 2 fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen substituiertes Alkyl, Alke- 
nyl, Alkoxyalkyl oder Polyalkoxyalkyl oder fur jeweils gegebenen- 
falls substituiertes Cycloalkyl, Phenyl oder Benzyl steht, 

R 3 , R 4 und R 5 unabhangig voneinander fur jeweils gegebenenfalls durch 
Halogen substituiertes Alkyl, Alkoxy, Alkylamino, Dialkylamino, 
Alkylthio, Alkenylthio oder Cycloalkylthio oder fur jeweils gegebe- 
nenfalls substituiertes Phenyl, Benzyl, Phenoxy oder Phenylthio 
stehen und 

R und R unabhangig voneinander fur Wasserstoff, jeweils gegebenenfalls 
durch Halogen substituiertes Alkyl, Cycloalkyl, Alkenyl, Alkoxy 
oder Alkoxyalkyl, fur gegebenenfalls substituiertes Phenyl, ftir ge- 
gebenenfalls substituiertes Benzyl stehen, oder gemeinsam mit dem 
N-Atom, an das sie gebunden sind, fur einen gegebenenfalls durch 
Sauerstoff oder Schwefel enthaltenden Ring stehen. 

Verbindungen der Formel (I) gemaB Anspruch 1, in welcher 

X fur Halogen, C r C 6 -AIkyl, C 2 -C 6 -Alkenyl, C 2 -C 6 -Alkinyl, C r C 6 - 
Alkoxy, C 3 -C 6 -Alkenyloxy, C r C 6 - Alkylthio, C r C 6 -AJkylsulfinyI, 
C r C 6 -Alkylsulfonyl, C r C 6 -Halogenalkyl, C 2 -C 6 -HaIogenaIkenyl, 
C r C 6 -Halogenalkoxy, C 3 -C 6 -Halogenalkenyloxy, Nitro, Cyano oder 
jeweils gegebenenfalls durch Halogen, C r C 6 -Alkyl, C,-C 6 -Alkoxy, 
C r C 4 -Halogenalkyl, C r C 4 -Halogenalkoxy, Nitro oder Cyano sub- 
stituiertes Phenyl, Phenoxy, Phenylthio, Benzyloxy oder Benzylthio 
steht, 

Y fur Wasserstoff, Halogen, C r C 6 -Alkyl, C r C 6 -AlkenyI, C 2 -C 6 - 
Alkinyl, C r C 6 -Alkoxy, C 3 -C 6 -Alkenyloxy, C r C 6 -AlkyIthio, C r 
C 6 -Alkylsulfinyl, C r C 6 -Alkylsulfonyl, C r C 6 -Halogenalkyl, C 2 - 
C 6 -Halogenalkenyl, C r C 6 -Halogenalkoxy, C 3 -C 6 -Halogenalkenyl- 
oxy, Nitro oder Cyano steht, 

Z fur Halogen, C r C 6 -Alkyl, q-C^Alkenyl, C r C 6 -Alkinyl, C r C 6 - 
Halogenalkyl, C^-C^Halogenalkenyl, C r C 6 -Alkoxy, C 3 -C 6 -A1- 
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kenyloxy, C r C 6 -HaIogenalkoxy, C 3 -C 6 -Halogenalkenyloxy, Nitro 
oder Cyano steht, 

bevorzugt fur 0, 1, 2 oder 3 steht, 

fur Wasserstoff oder jeweils gegebenenfalls durch Halogen substi- 
tuiertes C r C 12 -Alkyl, C 2 -C 8 -Alkenyl, C 2 -C 8 -Alkinyl, C r C I0 - 
Alkoxy-C r C 8 -alkyl, Poly-C r C 8 -alkoxy-C,-C 8 -alkyl oder C r C 10 - 
Alkylthio-C r C 6 -alkyl, gegebenenfalls durch Halogen, C r C 6 -Alkyl 
oder C r C 6 -Alkoxy substituiertes C 3 -C 8 -Cycloalkyl, in welchem 
gegebenenfalls eine Methyl engruppe durch Sauerstoff oder Schwefel 
ersetzt ist oder fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen, C r C 6 - 
Alkyl, C,-C 6 -Halogenalkyl, C r C 6 -Alkoxy, C r C 6 -Halogenalkoxy, 
Cyano oder Nitro substituiertes Phenyl oder Naphthyl, Hetaryl mit 5 
bis 6 Ringatomen, bevorzugt Furanyl, Pyridyl, Imidazolyl, Triazolyl, 
Pyrazolyl, Pyrimidyl, Thiazolyl oder Thienyl oder Phenyl- oder 
Naphthyl-C r C 6 -alkyI steht, die auBerdem durch gegebenenfalls 
durch Halogen, C,-C 4 -Alkyl, C,-C 4 -Alkoxy, C r C 2 -Halogenalkyl, 
C r C 2 -Halogenalkoxy, Cyano oder Nitro substituiertes Phenoxy 
substituiert sein konnen, 

fur Wasserstoff oder jeweils gegebenenfalls durch Halogen sub- 
stituiertes C r C 12 -Alkyl oder C,-C 8 -Alkoxy-C r C 6 -aIkyl steht oder 

B und das Kohlenstoffatom an das sie gebunden sind, fur gesattigtes 
oder ungesattigtes C 3 -C 10 -Cydoalkyl stehen (insbesondere C 5 -C 8 - 
Cycloalkyl), in welchem gegebenenfalls eine Methyl engruppe durch 
Sauerstoff oder Schwefel ersetzt ist und welches gegebenenfalls 
einfach oder mehrfach durch C,-C 8 -Alkyl, C 3 -C 10 -Cycloalkyl, C r 
C 8 -Halogenalkyl, C r C 8 -Alkoxy, C r C 8 -Alkylthio, Halogen oder 
Phenyl substituiert ist oder 

B und das Kohlenstoffatom, an das sie gebunden sind, fur C 5 -C 8 - 
Cycloalkyl oder C 5 -C 8 -Cycloalkenyl stehen, in welchen zwei Sub- 
stituenten gemeinsam mit den Kohlenstoffatomen, an die sie ge- 
bunden sind, fur jeweils gegebenenfalls durch Cj-C 6 -Alkyl, C r C 6 - 
Alkoxy oder Halogen substituiertes C 5 -C 6 -Alkandiyl, C 5 -C 6 -Alken- 
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diyl oder C 6 -Alkandiendiyl stehen, worin gegebenenfalls eine Me 
thylengruppe durch Sauerstoff oder Schwefel ersetzt ist, 

G fur Wasserstoff (a) oder fur eine der Gruppen 

R 4 

/-R 5 < e >- 



in welchen 

E fiir ein Metallionaquivalent oder ein Ammoniumion steht, 

L fur Sauerstoff oder Schwefel steht und 

M fur Sauerstoff oder Schwefel steht, 

R 1 fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen substituiertes C r C 20 - 
Alkyl, C 2 -C 20 -Alkenyl, C r C 8 -Alkoxy-C r C 8 -a!kyl, C r C 8 -Alkylthio- 
C r C 8 -alkyl oder Poly-C r C 8 -alkoxy-C r C 8 -alkyl oder gegebenen- 
falls durch Halogen, C,-C 6 -AIkyl oder C r C 6 -Alkoxy substituiertes 
C 3 -C 8 -Cycloalkyl, in welchem gegebenenfalls mindestens eine Me- 
thylengruppe durch Sauerstoff oder Schwefel ersetzt ist, 

fur gegebenenfalls durch Halogen, Cyano, Nitro, C r C 6 -Alkyl, C r 
C 6 -Alkoxy, C r C 6 -Halogenalkyl, C r C 6 -Halogenalkoxy, C,-C 6 -A1- 
kylthio oder C r C 6 -Alkylsulfonyl substituiertes Phenyl, 

fur gegebenenfalls durch Halogen, Nitro, Cyano, C,-C 6 -Alkyl, C r 
C 6 -Alkoxy, C r C 6 -Halogenalkyl oder C r C 6 -Halogenalkoxy substitu- 
iertes Phenyl-C r C 6 -alkyl, 

fur gegebenenfalls durch Halogen oder C r C 6 -Alkyl substituiertes 5- 
oder 6-gliedriges Hetaryl 



O L 

II „2 



SOt— R 3 



\ R 6 

(0 °der fr— ? (g) steht. 
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fur gegebenenfalls durch Halogen oder C r C 6 -Alkyi substituiertes 
Phenoxy-C r C 6 -alkyl oder 

fur gegebenenfalls durch Halogen, Amino oder C r C 6 -Alkyl substi- 
tuiertes 5- oder 6-gliedriges Hetaryloxy-C,-C 6 -alkyl steht, 

5 R 2 fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen substituiertes C r C 20 - 

Alkyl, C 2 -C 20 -Alkenyl, C r C 8 -Alkoxy-C 2 -C 8 -alkyl oder Poly-C r C 8 - 
a!koxy-C 2 -C 8 -alkyl, 

fur gegebenenfalls durch Halogen, C r C 6 -Alkyl oder C r C 6 -Alkoxy 
substituiertes C 3 -C 8 -Cycloalkyl oder 

10 fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen, Cyano, Nitro, C r C 6 - 

Alkyl, C r C 6 -Alkoxy, C,-C 6 -Halogenalkyl oder C,-C 6 -Halogenalk- 
oxy substituiertes Phenyl oder Benzyl steht, 

R 3 fur gegebenenfalls durch Halogen substituiertes Cj-C 8 -Alkyl oder 
fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen, Cj-Cg-AlkyI, C r C 6 -Alk- 
15 oxy, Cj-C^Halogenalkyl, C r C 4 -Halogenalkoxy, Cyano oder Nitro 

substituiertes Phenyl oder Benzyl steht, 

R 4 und R 5 unabhangig voneinander fur jeweils gegebenenfalls durch Halo- 
gen substituiertes C r C 8 -Alkyl, C r C 8 -Alkoxy, C r C 8 -Alkylamino, 
Di-(C,-C 8 -alkyl)amino, C r C 8 -Alkylthio, C 2 -C 8 -AlkenyIthio oder 
20 C 3 -C7-Cycloalkylthio oder fiir jeweils gegebenenfalls durch Halo- 

gen, Nitro, Cyano, C r C 4 -Alkoxy, C r C 4 -Halogenalkoxy, C r C 4 -Al- 
kylthio, C r C 4 -Halogenalkylthio, C r C 4 -Alkyl oder C r C 4 -Halogen- 
alkyl substituiertes Phenyl, Phenoxy oder Phenylthio stehen und 

R 6 und R 7 unabhangig voneinander fur WasserstofF, fur jeweils gege- 
25 benenfalls durch Halogen substituiertes C t -C 8 -AIkyl, C 3 -C 8 -Cyclo- 

alkyl, C r C 8 -Alkoxy, C^-Cg-Alkenyl oder C r C 8 -Alkoxy-C r C g -al- 
kyl, fur gegebenenfalls durch Halogen, C r C 8 -Halogenalkyl, C r C 8 - 
Alkyl oder C r C 8 -Alkoxy substituiertes Phenyl, gegebenenfalls 
durch Halogen, C,-C 8 -Alkyl, C r C 8 -Halogenalkyl oder C r C 8 -Alk- 
30 oxy substituiertes Benzyl oder zusammen fur einen C 3 -C 6 - 
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Alkylenrest stehen, in welchem gegebenenfalls eine Methyl engruppe 
durch SauerstofF oder Schwefel ersetzt ist. 

3. Verbindungen der Formel (I) gemafl Anspruch 1, in welcher 

X fur Fluor, Chlor, Brom, C r C 4 -Alkyl, C r C 4 -Alkoxy, C,-C 4 -Ha- 
5 logenalkyl, C r C 4 -HalogenaIkoxy, Nitro, Cyano oder jeweils gege- 

benenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, C,-C 4 -Alkyl, C r C 4 -AIkoxy, 
C,-C 2 -Halogenalkyl, C r C 2 -Halogenalkoxy, Nitro oder Cyano sub- 
stituiertes Phenyl oder Benzyloxy steht, 

Y fur Wasserstoff, Fluor, Chlor, Brom, C r C 4 -Alkyl, C r C 4 -Alkoxy, 
10 C 3 -C 4 -Alkenyloxy, C,-C 4 -Halogenalkyl, C,-C 4 -Halogenalkoxy, Ni- 

tro oder Cyano steht, 

Z fur Fluor, Chlor, Brom, C r C 4 -Alkyl, C r C 4 -Halogenalkyi, C,-C 4 - 
Alkoxy, C 1 -C 4 -Halogenalkoxy, Nitro oder Cyano steht, 

n fur 0, 1, 2 oder 3 steht, 

15 A fiir Wasserstoff oder jeweils gegebenenfalls durch Fluor oder Chlor 

substituiertes C r C 10 -Alkyl oder C r C 8 -Alkoxy-C,-C 6 -alkyl, gegebe- 
nenfalls durch Fluor, Chlor, C r C 4 -Alkyi oder C,-C 4 -Alkoxy substi- 
tuiertes C 3 -C 7 -CycloaIky, oder jeweils gegebenenfalls durch Fluor, 
Chlor, Brom, C r C 4 -Alkyl, C r C 4 -Halogenalkyl, C r C 4 -Alkoxy, C r 

20 C 4 -Halogenalkoxy, Cyano oder Nitro substituiertes Phenyl, Furanyl, 

Pyridyl, Imidazolyl, Triazolyl, Pyrazolyl, Pyrimidyl, Thiazolyl, 
Thienyl oder Phenyl-C r C 4 -alkyl steht, 

B fur Wasserstoff oder jeweils gegebenenfalls durch Fluor oder Chlor 
substituiertes C r C 10 -Alkyl oder C r C 6 -Alkoxy-C r C 4 -alkyl steht 
25 oder 

A, B und das KohlenstofFatom an das sie gebunden sind, fur gesattigtes 
oder ungesattigtes C 5 -C 8 -Cycloalkyl stehen, in welchem gegebe- 
nenfalls eine Methylengruppe durch SauerstofF oder Schwefel er- 
setzt ist und welches gegebenenfalls durch C r C 6 -Alkyl, C 3 -C 8 - 
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Cycloalkyl, C r C 3 -Halogenalkyl, C r C 6 -Alkoxy, C,-C 6 -Alkylthio, 
Fluor, Chlor oder Phenyl substituiert ist oder 

A, B und das Kohlenstoffatom, an das sie gebunden sind, fur C 5 -C 6 - 
Cycloalkyl oder C 5 -C 6 -CycloalkenyI stehen, in welchen zwei Substi- 
tuenten gemeinsam mit den KohlenstofFatomen, an die sie gebunden 
sind, fur jeweils gegebenenfalls durch C r C 5 -Alkyl, C,-C 5 -Alkoxy, 
Fluor, Chlor oder Brom substituiertes C 5 -C 6 -Alkandiyl, C 5 -C 6 - 
Alkendiyl oder C 6 -Alkandiendiyl stehen, worin gegebenenfalls eine 
Methylengruppe durch Sauerstoff oder Schwefel ersetzt ist, 

G fur Wasserstoff (a) oder eine der Gruppen 



in welchen 

E fur ein Metallionaquivalent oder ein Ammoniumion steht, 

L fiir Sauerstoff oder Schwefel steht und 

M fiir Sauerstoff oder Schwefel steht, 

R 1 fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor oder Chlor substituiertes C r 
C 16 -Alkyl, C 2 -C 16 -AIkenyl, C r C 6 -Alkoxy-C r C 6 -alkyl, C r C 6 -Al- 
kylthio-C r C 6 -alkyl oder Poly-C,-C 6 -alkoxy-C r C 6 -alkyl oder gege- 
benenfalls durch Fluor, Chlor, C r C 5 -Alkyl oder C r C 5 -Alkoxy sub- 
stituiertes C 3 -C 7 -Cycloalkyl, in welchem gegebenenfalls ein oder 
zwei nicht direkt benachbarte Methylengruppen durch Sauerstoff 
oder Schwefel ersetzt sind, 




E (f) oder 



L 




steht, 
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fur gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, Cyano, Nitro, C r C 4 - 
Alkyl, C r C 4 -Alkoxy, C r C 3 -Halogenalkyl, C,-C 3 -Halogenalkoxy, 
C r C 4 -Alkylthio oder C r C 4 -Alkylsulfonyl substituiertes Phenyl, 

fur gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, C r C 4 -Alkyl, C r C 4 - 
Alkoxy, C l -C 3 -Halogenalkyl oder C r C 3 -Halogenalkoxy substituier- 
tes Phenyl-C r C 4 -aIkyl, 

fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom oder C r C 4 - 
Alkyl substituiertes Pyrazolyl, Thiazolyl, Pyridyl, Pyrimidyl, Fura- 
nyl oder Thienyl, 

fur gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom oder C r C 4 -Alkyl sub- 
stituiertes Phenoxy-C 1 -C 5 -alkyI oder 

fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, Amino oder 
C r C 4 -Alkyl substituiertes Pyridyloxy-C r C 5 -alkyl, Pyrimidyloxy- 
C r C 5 -alkyl oder Thiazolyloxy-C r C 5 -alkyl steht, 

R 2 fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor oder Chlor substituiertes C r 
C 16 -Alkyl, C r C 16 -Alkenyl, C r C 6 -Aikoxy-C 2 -C 6 -alkyl oder Poly- 
C,-C 6 -alkoxy-C 2 -C 6 -alkyl, 

fur gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, C,-C 4 - Alkyl oder C r C 4 -Alk- 
oxy substituiertes C 3 -C 7 -Cycloalkyl oder 

fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, Cyano, Nitro, 
C r C 4 -Alkyl, C r C 3 -Alkoxy, C 1 -C 3 -Halogenalkyl oder C r C 3 -Halo- 
genalkoxy substituiertes Phenyl oder Benzyl steht, 

R 3 fur gegebenenfalls durch Fluor oder Chlor substituiertes C r C 6 -Al- 
kyl oder fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, C r 
C 5 -Alkyl, C r C 5 -Alkoxy, C r C 3 -Halogenalkyl, C r C 3 -Halogenalk- 
oxy, Cyano oder Nitro substituiertes Phenyl oder Benzyl steht, 

R 4 und R 5 unabhangig voneinander fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor 
oder Chlor substituiertes C,-C 6 -Alkyi, C,-C 6 -Alkoxy, C r C 6 -Al- 
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kylamino, Di-(C,-C 6 -alkyl)amino, C,-C 6 .Alkylthio ) C 3 -C 4 -Alkenyl- 
thio oder C 3 -C 6 -Cycloalkylthio oder fur jeweils gegebenenfalls 
durch Fluor, Chlor, Brom, Nitro, Cyano, C r C3-Alkoxy, C,-C 3 -Ha- 
logenalkoxy, C r C 3 -AIkyIthio, C,-C 3 -Halogenalkylthio, C,-C 3 -Alkyl 
oder C,-C 3 -Halogenalkyl substituiertes Phenyl, Phenoxy oder Phe- 
nylthio stehen und 

R und R unabhangig voneinander fur Wasserstoff, fur jeweils gege- 
benenfalls durch Halogen substituiertes C r C 6 -Alkyl, C 3 -C 6 -Cyclo- 
alkyl, C r C 6 -Alkoxy, C 3 -C 6 -Alkenyl oder C r C 6 -Alkoxy-C r C 6 -aI- 
kyl, fur gegebenenfalls durch Halogen, C r C 5 -Halogenalkyl, C r C 5 - 
Alkyl oder C r C 5 -Alkoxy substituiertes Phenyl, fur gegebenenfalls 
durch Halogen, C r C 5 -Alkyl, C r C 5 -Halogenalkyl oder C r C 5 -Alk- 
oxy substituiertes Benzyl, oder zusammen fur einen C 3 -C 6 -Alky- 
lenrest stehen, in welchem gegebenenfalls eine Methylengruppe 
durch Sauerstoff oder Schwefel ersetzt ist. 

Verbindungen der Formel (I) gemaB Anspruch 1, in welcher 

X fur Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, Propyl, iso-Propyl, Methoxy, 
Ethoxy, Propoxy, iso-Propoxy, Trifluormethyl, Difluormethoxy, Tri- 
fluormethoxy, Nitro oder Cyano steht, 

Y fur Wasserstoff, Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, n-Propyl, i- 
Propyl, n-Butyl, i-Butyl, tert.-Butyl, Methoxy, Ethoxy, Propoxy, iso- 
Propoxy, Allyloxy, Methallyloxy, Trifluormethyl, Difluormethoxy, 
Trifluormethoxy, Nitro oder Cyano steht, 

Z fur Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, n-Propyl, i-Propyl, n-Butyl, 
i-Butyl, tert.-Butyl, Methoxy, Ethoxy, Propoxy, iso-Propoxy, 
Difluormethoxy, Trifluormethyl, Trifluormethoxy, Nitro oder Cyano 
steht, 

n fur 0, 1, 2 oder 3 steht, 

A fur Wasserstoff oder jeweils gegebenenfalls durch Fluor oder Chlor 
substituiertes C r C 8 -Alkyl oder C r C 6 -Alkoxy-C r C 4 -alkyl, gegebe- 
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5 

B 

A,B 

10 

15 A, B 

20 G 



nenfalls durch Fluor, Chlor, Methyl, Ethyl, iso-Propyl, tert -Butyl, 
Ethoxy oder Methoxy substituiertes C$-C 6 -CycloalkyI, oder fiir 
jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, 
iso-Propyl, tert.-Butyi, Methoxy, Ethoxy, Trifluormethyl, Difluor- 
methoxy, Trifluormethoxy, Cyano oder Nitro substituiertes Phenyl 
oder Benzyl steht, 

fur Wasserstoff oder jeweils gegebenenfalls durch Fluor substi- 
tuiertes C r C 8 -Alkyl oder C r C 4 -Alkoxy-C r C 2 -alkyl steht oder 

und das Kohlenstoffatom an das sie gebunden sind, fur gesattigtes 
oder ungesattigtes C 5 -C 6 -Cycloalkyl stehen, in welchem gegebenen- 
falls eine Methylengruppe durch SauerstofF oder Schwefel ersetzt ist 
und welches gegebenenfalls durch Methyl, Ethyl, Isopropyl, tert- 
Butyl, Trifluormethyl, Methoxy, Ethoxy, Fluor, Chlor oder Phenyl 
substituiert ist oder 

und das Kohlenstoffatom, an das sie gebunden sind, fur C 5 -C 6 - 
Cycloalkyl oder C 5 -C 6 -Cycloalkenyl stehen, in dem zwei Substi- 
tuenten gemeinsam mit den Kohlenstojffatomen, an die sie gebunden 
sind, fur C 5 -C 6 -Alkandiyl, C r C 6 -Alkendiyl oder C 6 -Alkandiendiyl 
stehen, 

fur Wasserstoff (a) oder fiir eine der Gruppen 



O 





/ N R 5 <*>• 



/ 



E (f) oder 




(9) 



steht, 



in welchen 



fur ein Metallionaquivalent oder ein Ammoniumion steht, 



L fur Sauerstoff oder Schwefel steht und 
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M fur Sauerstoff oder Schwefel steht, 

fur jeweils gegebenenfails durch Fluor oder Chlor substituiertes C r 
C 14 -Alkyl, C 2 -C )4 -Alkenyl, C r C 4 -Alkoxy-C,-C 6 -alkyl, C r C 4 -Al- 
kylthio-C r C 6 -alkyl oder Poly-C r C 4 -alkoxy-C r C 4 -alkyl oder gege- 
benenfails durch Fluor, Chlor, Methyl, Ethyl, Propyl, i-Propyl, 
Butyl, i-Butyl, tert.-Butyl, Methoxy, Ethoxy, Propoxy oder iso- 
Propoxy substituiertes C 3 -C 6 -Cycloalkyl, in welchem gegebenenfails 
eine oder zwei nicht direkt benachbarte Methylengruppen durch 
Sauerstoff oder Schwefel ersetzt sind, 

fiir gegebenenfails durch Fluor, Chlor, Brom, Cyano, Nitro, Methyl, 
Ethyl, Propyl, i-Propyl, Methoxy, Ethoxy, Trifluormethyl, Trifluor- 
methoxy, Methylthio, Ethylthio, Methylsulfonyl oder Ethylsulfonyl 
substituiertes Phenyl, 

fiir gegebenenfails durch Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, Propyl, 
i-Propyl, Methoxy, Ethoxy, Trifluormethyl oder Trifluormethoxy 
substituiertes Benzyl, 

fur jeweils gegebenenfails durch Fluor, Chlor, Brom, Methyl oder 
Ethyl substituiertes Furanyl, Thienyl, Pyridyl, Pyrimidyl, Thiazolyl 
oder Pyrazolyl, 

fur gegebenenfails durch Fluor, Chlor, Methyl oder Ethyl substi- 
tuiertes Phenoxy-C r C 4 -alkyl oder 

fur jeweils gegebenenfails durch Fluor, Chlor, Amino, Methyl oder 
Ethyl substituiertes Pyridyloxy-C r C 4 -alkyl, Pyrimidyloxy-C r C 4 - 
alkyl oder Thiazolyloxy-C r C 4 -alkyl steht, 

fur jeweils gegebenenfails durch Fluor oder Chlor substituiertes C t - 
C 14 -Alkyl, C 2 -C 14 -Alkenyl, C r C 4 -Alkoxy-C 2 -C 6 -alkyl oder Poly- 
C r C 4 -alkoxy-C 2 -C 6 -alkyl, 

fur gegebenenfails durch Fluor, Chlor, Methyl, Ethyl, Propyl, iso- 
Propyl oder Methoxy substituiertes C 3 -C 6 -Cycloalkyl, 
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Oder fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Cyano, Nitro, 
Methyl, Ethyl, Propyl, i-Propyl, Methoxy, Ethoxy, Trifluormethyl 
oder Trifluormethoxy substituiertes Phenyl oder Benzyl steht, 

R 3 fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor oder Chlor substituiertes 
5 Methyl, Ethyl, Propyl, Isopropyl oder jeweils gegebenenfalls durch 

Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, Propyl, iso-Propyl, tert -Butyl, 
Methoxy, Ethoxy, Isopropoxy, tert.-Butoxy, Trifluormethyl, Tri- 
fluormethoxy, Cyano oder Nitro substituiertes Phenyl oder Benzyl 
steht, 

10 R 4 und R 5 unabhangig voneinander fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor 

oder Chlor substituiertes C,-C 4 -Alkyl, C,-C 4 -Alkoxy, C r C 4 -Alkyl- 
amino, Di-(C r C 4 -alkyl)amino, C,-C 4 -Alkyhhio oder fur jeweils ge- 
gebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, Nitro, Cyano, C r C 2 -Alk- 
oxy, C r C 2 -Fluoralkoxy, C 1 -C 2 -Alkylthio, C r C 2 -Fluoralkylthio oder 

15 C r C 3 -Alkyl substituiertes Phenyl, Phenoxy oder Phenylthio stehen 

und 

R 6 und R 7 unabhangig voneinander fur Wasserstoff, fur jeweils gege- 
benenfalls durch Fluor oder Chlor substituiertes C r C 4 -Alkyl, C 3 - 
C 6 -Cycloalkyl, C r C 4 -Alkoxy, C 3 -C 4 -Alkenyl oder C r C 4 -Alkoxy- 

20 C r C 4 -alkyl, fur gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, C r C 4 - 

Halogenalkyl, C r C 4 -AIkyl oder C r C 4 -Alkoxy substituiertes Phenyl, 
fur gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, C r C 4 -Alkyl, C r C 4 - 
Halogenalkyl oder C r C 4 -Alkoxy substituiertes Benzyl, oder zusam- 
men fiir einen C 5 -C 6 -Alkylenrest stehen, in welchem gegebenenfalls 

25 eine Methyl engruppe durch Sauerstoff oder Schwefel ersetzt ist. 

5. Verfahren zur Herstellung von Verbindungen der Formel (I) gemaB An- 
spruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB man 

(A) N-Acylaminosaureester der Formel (II) 
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Y\ H 



V 




CCLR 



(ID 



in welcher 

A, B, X, Y, Z und n die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen 
haben, 

und 

R 8 fur Alkyl steht, 

in Gegenwart eines Verdunnungsmittels und in Gegenwart einer 
Base intramolekular kondensiert, 

und die so erhaltenen Verbindungen der Formel (la) 



10 




(I-a) 



in welcher 

A, B, X, Y, Z und n die oben angegebenen Bedeutungen haben, 
gegebenenfalls anschlieOend 
(B)a) mit Saurehalogeniden der Formel (III) 
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Hal 




(ni) 



o 



in welcher 

R 1 die in Anspmch 1 angegebene Bedeutung hat und 

Hal fur Halogen steht 

oder 

mit Carbonsaureanhydriden der Formel (IV) 



in welcher 

R l die oben angegebene Bedeutung hat, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels und gegebe- 
nenfalls in Gegenwart eines Saurebindemittels umsetzt; 



mit Chlorameisensaureestern oder Chlorameisensaurethiolestern der 
Formel (V) 



in welcher 

R und M die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen haben, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels und gege- 
benenfalls in Gegenwart eines Saurebindemittels umsetzt; 



R'-CO-O-CO-R 



(IV) 



oder 



R 2 -M-CO-CI 



(V) 



oder 
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mit Chlormonothioameisensaureestern oder Chlordithioameisen- 
saureestern der Formel (VI) 

Ck M-R 2 

Y w 

S 

in welcher 

M und R 2 die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen haben, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdiinnungsmittels und gegebe- 
nenfalls in Gegenwart eines Saurebindemittels umsetzt, 

oder 

mit Sulfonsaurechloriden der Formel (VII) 

R 3 -S0 2 -C1 (VII) 

in welcher 

R 3 die in Anspruch 1 angegebene Bedeutung hat, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels und gegebe- 
nenfalls in Gegenwart eines Saurebindemittels umsetzt, 

oder 

mit Phosphorverbindungen der Formel (VIII) 

R 4 

/ 

Hal — P (VIII) 
ll\ 5 
L R 

in welcher 
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L, R 4 und R 5 die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen haben 
und 

Hal fur Halogen steht, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdlinnungsmittels und gegebe- 
nenfalls in Gegenwart eines Saurebindemittels umsetzt, 

oder 

mit Metallverbindungen oder Aminen der Formeln (IX) oder (X) 

R 10 R 11 

Me(OR ,0 ) t (IX) (X) 

R 12 

in welchen 

Me fur ein ein- oder zweiwertiges Metall, 
t fur die Zahl 1 oder 2 und 

R 10 , R n , R 12 unabhangig voneinander fur Wasserstoff oder Alkyl 
stehen, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdlinnungsmittels umsetzt, 
oder 

mit Carbamidsaurechloriden oder Thiocarbamidsaurechloriden der 
Formel (XI) 



L 




in welcher 
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L, R 6 und R 7 die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen haben, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels und gegebe 
nenfalls in Gegenwart eines Saurebindemittels, umsetzt. 

Verbindungen der Formel (XII) 

A ,°-\ C0 2 R 8 

X X (XII) 
B q / NH 2 

in welcher 

A und B die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen haben und 
R 8 fur Alkyl steht. 

Verbindungen der Formel (XV) 




(XV) 



in welcher 

A, B, X, Y, Z und n die in Anspruch 1 angegebene Bedeutung haben. 
Verbindungen der Formel (XVI) 




(XVI) 
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in welcher 

A, B, X, Y, Z und n die in Anspruch 1 angegebene Bedeutung haben. 

Schadlingsbekampfungsmittel und Herbizide, gekennzeichnet durch einen 
Gehalt an mindestens einer Verbindung der Formel (I) gemaB Anspruch 1 

Verwendung von Verbindungen der Formel (I) gemaB Anspruch 1 zur Be- 
kampfung von Schadlingen und unerwunschtem Pflanzenbewuchs. 

Verfahren zur Bekampfung von Schadlingen, dadurch gekennzeichnet, daB 
man Verbindungen der Formel (I) gemaB Anspruch 1 auf Schadlinge, uner- 
wunschten Pflanzenbewuchs und/oder ihren Lebensraum einwirken laBt. 

Verfahren zur Herstellung von Schadlingsbekampfungsmitteln und Herbi- 
ziden, dadurch gekennzeichnet, daB man Verbindungen der Formel (I) ge- 
maB Anspruch 1 mit Streckmitteln und/oder oberflachenaktiven Mitteln ver- 
mischt. 

Verwendung von Verbindungen der Formel (I) gemaB Anspruch 1 zur Her- 
stellung von Schadlingsbekampfungsmitteln und Herbiziden. 
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1 1 •ntlWtUTMK 1 1 



Besondere Katagorien von angegeberten Varoffantfchungan 
"A" VeroffentSohung, d» dan aJkjematnen Stand dar Technik definiert. 



odar dam Prioriatidatum verorfentijDht arorden ad und m* der 
Anmeldung nioht koUdiert, aortdam nur aim Varetandnia daa dar 
Erfindung lugrundaSagandan Prinnpa oder dar ihr zugrundetogenden 
Thaona angagaban mx 
X" Vartffanttiohung von baaondamr Badautung; dia baanapniofita Erfindung 
kann attain aufgrund dieeer VsrCtfanttohung nioht ata neu odar auf 
erfinderiecher Tatigkai be rune nd betrachtet warden 
andaran im Reorienshenbarioht gananntan Varoffanilnhung balagt warden -y- Veiftffentfichung von ba a ond am r Badautung; dk* bearwpruohte Erfindung 
•oil odar die aus ainam andaran baaondaran Qrurtd angagaban aU (w» Karm racht aia auf erfinderiecher TAtkjkeit baruhand batraohtat 

auagofOhrt) warden, warm die Verctfentliohung md ainar odar mehreren mxuifnn 

CT Varoffantf ohung, dia ateh auf eine mOndtiohe Offanbarung , Varaffantf tahungan dieeer Kategoria in Varbindung gabraoht wrrd und 

etna Benutrung, aina Auaateftung odar andara MaSnahman baoaht d**a Varbindung for elnen Foohmann nahabagand iat 

'"• V !22!!2!!2^E^^ *" *• VartSartUohung. «. Mitgtad damalb*, fttofemft, -« 



abar nioht ah baaondara badautaam amuaahan iat 
"E" AAarea Dokumertt, daa jedoch and am odar naoh dem mtarnaiionoJen 

Anmeldedetum v»roffentiioht wordan wt 
V Vamfrentbchung, dia gaaignat iat, einen Pnontkixmpruch m****n er- 
aeheinen zu lasaan, odar dureh dia daa Varoffanttkmungadatum eater 



Datum daa Abaohluaaaa dar Internationaian Raoharcha 

15.Dezember 1997 


Abaandadatum daa irrtemalionalan Racharchanbahohta 

0 6. Of. 98 


(Stoma und Poatanrnchrift dar mtemjrtionakn Raohanmanbahorde 
Eurapaieohee Pateittemt, P.B. 5618 Palentlaan 2 
NL - 2280 HV FUjew* 
TaL (+31-70) 340-2040, Tx. 31 651 apo nl, 
Fax: (+3 1-70) 340-3016 


BaveltmssMigter Baitanatatat 

Hass, C 



Focntotafl PCT/TSA/2tO (Bt*l 2| (Jub 1992) 



Seite 1 von 2 



INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



Inten nates Aktenzelchen 

PCT/EP 97/04246 



OfFortsotzung) AL8 WESENTUCH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



KaUgorV BazMohnung d*r Vvrttrfenffiohung, iow«t •rforctoribh unUr Angab« dmr in B*traoht kommtndmi Jm4m 



Betr. Arapruch Nr. 



A 
A 
A 

A 

A,P 



DE 44 15 334 A (BAYER AG) 12.Januar 1995 
siehe Seite 46 - Seite 48; Anspriiche 
1,11-14 

& WO 95 01358 A 

in der Anmeldung erwahnt 

EP 0 613 884 A (BAYER) 7. September 1994 

in der Anmeldung erwahnt 

siehe Seite 101 - Seite 103; Anspriiche 

1,5-8 

DE 44 31 225 A (BAYER AG) 20. Jul i 1995 
siehe Anspriiche 1,6-11 

DE 195 20 936 A (BAYER AG) 12.Dezember 
1996 

siehe Anspriiche; Bei spiel 4 

EP O 704 448 A (ROUSSEL UCLAF) 3.April 
1996 

siehe Anspruch 4 

U. SCHMIDT ET AL.: 
SYNTHESIS, 
August 1993, 

Seiten 815-8, XP002050243 

in der Anmeldung erwahnt 

siehe Seite 815, Verbindungen 8 und 9 

M. SENKUS: 

J. AM. CHEM. SOC, 

Bd. 63, 1941, 

Seiten 2635-6, XP002050244 
in der Anmeldung erwahnt 

WO 94 29268 A (BAYER AG) 22.Dezember 1994 
in der Anmeldung erwahnt 

CHEMICAL ABSTRACTS, vol. 95, no. 1, 

6.Ju1i 1981 

Columbus, Ohio, US; 

abstract no. 7174e, 

Seite 679; 

XP002050245 

& Khim.-Farm. Zh. 1981, 15(3), 20-5, V. V. 
Belogorodskii et al . 



1,9-13 



1,9-13 



1,8-13 



1.9,12, 
13 



6-8 



1 



FonriafaS PCT7ISA/210 (FortMtzung von Btatt 2) (Jub 1892} 



Seite 2 von 2 



INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 

AiiQ^n ru V*rOtf»ntiichungen t d» zur »«fe«n P«t»nttamiti« gahtScen 



.iaJe* Aktenxwotmn 



PCT/EP 97/04246 



lm Rocharehenberioht 
angefuhrtes Patantdokument 



Daiumder 
Veroffantticriung 



Mitglied(er) der 
Paterrtfamilie 



Dalum der 
VereKentltchung 



DE 4326909 A 



05-05-94 



WO 9526954 A 



12-10-95 



DE 4431730 A 



10-08-95 



DE 4415334 A 



12-01-95 



EP 613884 A 



07-09-94 



AU 
AU 
AU 
AU 
BR 
CA 
CN 
EP 
JP 
MX 
US 
US 
ZA 



675616 B 
2028595 A 

666040 B 
4754093 
9304387 
2109161 
1086213 
0596298 
6263731 
9306450 
5462913 
5677449 
9307988 



A 
A 
A 
A 
A 
A 
A 
A 
A 
A 



DE 
AU 
CA 
EP 
HU 
ZA 



4440594 
2072695 
2187015 
0754175 
74981 
9502756 



AU 
BR 
CA 
CN 
EP 
JP 
US 
ZA 



1157095 
9500475 
2141923 
1110680 
0668267 
7252222 
5622917 
9501006 



AU 
BR 
CN 
WO 
EP 
HU 
JP 



7186494 
9407046 
1126475 
9501358 
0706527 
74311 
8512034 



DE 
AU 



4306259 A 
5521494 A 



06-02-97 
10-08-95 
25-01-96 
12-05-94 

10- 05-94 

29- 04-94 
04-05-94 

11- 05-94 
20-09-94 

30- 06-94 

31- 10-95 
14-10-97 
03-08-94 



07-12-95 
23-10-95 
12-10-95 
22-01-97 
28-03-97 
21-12-95 



17-08-95 
27-02-96 

10- 08-95 
25-10-95 
23-08-95 
03-10-95 
22-04-97 

11- 10-95 



24-01-95 
13-08-96 
10-07-96 
12-01-95 
17-04-96 
30-12-96 
17-12-96 



08-09-94 
08-09-94 



Foht*uo PCMSA/210 (Anlung P«anltafi*.HJub 1992) 



Seite 1 von 2 



INTERNATIONALE* RECHERCHENBERICHT 

Artgabmn iu V«rOf!»ntliohunfl«n, die *ur Patontfamilie gehdren 



.ialM Aktftfu»ich«n 



PCT/EP 97/04246 



im Recherchenberioht 


Datum der 


Mitglied(er) der 


Datum der 


an^BTunrivo r^w©niooi\uiTioni 


Verfiffentlichung 


Patent! am ilio 


Vertff e nt lichung 


EP 613884 A 




BR 9400754 A 


01-11-94 






CN 1095063 A 


16-11-94 






HI) 70878 A 


28-11-95 






JP 6271537 A 


27-09-94 






US 5504057 A 


02-04-96 






US 5602078 A 


11-02-97 






ZA 9401366 A 


20-09-94 



DE 4431225 A 


20-07-95 


AU 


1454995 A 


01-08-95 






WO 


9519364 A 


20-07-95 






EP 


0740669 A 


06-11-96 






JP 


9507495 T 


29-07-97 






ZA 


9500307 A 


21-09-95 


DE 19520936 A 


12-12-96 


AU 


5902096 A 


09-01-97 






WO 


9641534 A 


27-12-96 



EP 704448 



03-04-96 



FR 


2725206 A 


05-04-96 


AU 


3292195 A 


18-04-96 


BR 


9504205 A 


06-08-96 


CA 


2159425 A 


30-03-96 


CN 


1127753 A 


31-07-96 


FI 


954612 A 


30-03-96 


HU 


72748 A 


28-05-96 


JP 


8099977 A 


16-04-96 


US 


5646172 A 


08-07-97 



W0 9429268 A 22-12-94 0E 4332508 A 08-12-94 

AU 6845094 A 03-01-95 
EP 0702670 A 27-03-96 



FwnfcUtt PC TV ISA/2 10 (Anhang P«lantUmteX*4l 1992) 



Seite 2 von 2 



This Page is Inserted by IFW Indexing and Scanning 
Operations and is not part of the Official Record 



Defective images within this document are accurate representations of the original 
documents submitted by the applicant. 

Defects in the images include but are not limited to the items checked: 

□ BLACK BORDERS 

□ IMAGE CUT OFF AT TOP, BOTTOM OR SIDES 

□ FADED TEXT OR DRAWING 

□ BLURRED OR ILLEGIBLE TEXT OR DRAWING 

□ SKEWED/SLANTED IMAGES 

□^eOlToR OR BLACK AND WHITE PHOTOGRAPHS 

□ GRAY SCALE DOCUMENTS 



□iLINES OR MARKS ON ORIGINAL DOCUMENT 

□ REFERENCE(S) OR EXHIBIT(S) SUBMITTED ARE POOR QUALITY 

□ OTHER: 



IMAGES ARE BEST AVAILABLE COPY. 
As rescanning these documents will not correct the image 
problems checked, please do not report these problems to 
the IFW Image Problem Mailbox. 



BEST AVAILABLE IMAGES 




